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170 12. Ionisationsdetektoren

erneuert werden, besonders das unter dem Ofen befindliche Saugrohr,
Uber die Diffusionspumpe diirfen auf keinen Fall Bromdampfe mit
hoherem Druck geleitet werden. Diese miissen immer zuerst mit der
Olrotationspumpe abgesaugt werden. Als Ol fiir die Diffusionspumpe ist
mdglichst Silikonsl zu verwenden. Zum Fetten der Vakuumhihne soll
auch Silikonfett benutzt werden (die Quecksilberverschliisse sind leider
nicht verwendbar, da Brom mit Quecksilber reagiert und sich die Glas-
fritten verstopfen wiirden). Das Quecksilber in den Manometern ist mit
einer Silikonélschicht zu bedecken.

Reines Brom kann verwendet werden, sofern es vollig trocken ist und
keine Spuren von HBr enthilt (sie lassen sich durch Reduktion mit Ca0Q
eventuell beseitigen) Geldste Luft und Feuchtigkeit kénnen entfernt wer-
den durch Destillieren des Broms iiber P,0; im Vakuum bei niedrigen
Temperaturen. Das Bromwird danninkleine evakuierte Vorratsflaschchen
uberdestilliert, die an die Fiillapparatur angeschmolzen werden und durch
Fallenlassen eines Gewichtes im Vakuum gedffnet werden kénnen. Nach
der oben beschriebenen Entgasung {Ausheizung) der Zihler wird Brom
in das Saugrohr bei einem Druck von 3--.5 Torr eingeleitet. Der Ofen
wird wieder herabgezogen und fir 2---6 Stunden auf 100---200 °C
geheizt., Danach werden die Zahler iiber die Olrotationspumpe evakuiert
und erneut mit Brom gefullt. Zur genauen Einstellung des geringen
Bromdruckes schiebt man iiber die Bromvorratsflasche eine DEwaRDsche
Flasche, die mit gekiihltem Alkohol gefiillt ist. Die Temperatur des
Alkohols ist durch Einwerfen kleiner Stiicken Trockeneis (festes CO,)
soweit herabzusetzen, daB die Temperatur des Alkohols und daher nach
einiger Zeit auch des Broms dem richtigen Fiilldruck entsprechen. Danach
wird die Neon-Argon-Mischung eingeleitet, und man wartet wieder einige
Stunden, bis sich die Druckunterschiede durch Diffusion ausgleichen;
dann schmilzt man die Zahler ab.

Die hier angegebenen Arbeitsvorschriften sind natiirlich den experi-
mentellen Méglichkeiten sowie dem verwendeten Material anzupassen,
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13. Szintillationszihler

Ubersicht

Die Szintillationszahler gehéren zu den altesten Del,ektor‘en ('ler ‘R;dllc?-
aktivitat. Schon seit 1903 wurden die durchﬂa—.St?ahlpng n emexMJlr} k-
sulfid-Schicht entstehenden Lichtblitze, sog. bflr}tll]at]f)nen, zumd essde.n
der Aktivitdt von e-Strahlern benutzt. Im bplnt}?arlskop wur ye?" ie
Lichtblitze iiber eine Lupe mit dem Auge gezahit. Dlese Met}lofle ge 1({{ e
bis zum Jahre 1932 zu den Wichtigstgn Methoden in der expe]‘ljneélte fz)z
Kernphysik; selbst die erste kiinstliche At.omumwandlung \;lur e ?/en
CockororT und WarLToN [24] noch nach dieser Mﬂethode nachgewies d
Die Arbeiten mit dem so primitiven Gisrét waren aublerst s.chvnemgf3 udn
unbequem. Da die einzelnen Szintillationen hcht.schvva?h s;\ndﬁ, n(lium ia;:
Auge des Beobachters ausgeruht uncll gut adaptiert sein. Au }f):r e i
die direkte Beobachtung eine subjektive Methode, bei der sich e;orll e
die schnelle Ermiidbarkeit des Auges bemerkbar ma?ht und auch keine
orsBeren Szintillationshiufigkeiten gezihlt Werd.en l}onl'len. -

i 1941 benutzte KreBs [25] einen Photsoz'zik}llller in Verbindung mit einer
Zinksulfi icht zum Nachweis von a-Strahlung. . .
/H]l)l\iiurlils(ﬁlcehg}lltwicklung des Szintillatior'lsz'ahlers, SO wie man 1th}}l§)‘iz
kennt, begann erst nach dem Kriege mit der Benutzung S'C)nh e
vervielfachern durch die Arbeiten von KALLMANN [26]"}1 1e1 %u--éji_
Entwicklungsstufe des Szintillationszahlers gestattet es, 1 'II'I ahs qrades
siondetektor fiir fast alle Arbeiten auf dt?n Gebieten der ec.ll{u( 2
Messens von Radioaktivitit und der experimentellen Kernphysik zu be-
[lug::'Prinzip des Szintillationszéhlfers bes’feht darin, Eiaﬁ die Itlgfcfi:
zuweisende Strahlung in der Schicht eines geeigneten Lumineszenzs
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Lichtblitze auslést; die Photonen fallen entweder direkt oder nach
Reflexion an geeigneten Schichten bzw. {iber s Lichtleiter” auf die
Photokathode des Photovervielfachers (im weiteren als SEV — Sekundér-
Elektronen-Vervielfacher bezeichnet). Hier werden Photoelekironen frej-
gegeben, die durch Wirkung von elektrostatischen Feldern nacheinander
auf die einzelnen Dynoden (Elektroden mit starker Sekundirelektronen-
emission) fallen, wobei sich in jeder Stufe ihre Zahl auf das drej- bis
finffache erhoht. Die Zahl der Dynoden ist bei den einzelnen Typen der
SEV nicht gleich; man kann insgesamt Verstirkungen von 105. .. 40w
erzielen. Die Impulse, dic infolge der Verstirkung der urspriinglichen
Photoelektronen am Arbeitswiderstand der Anode des SEV entstehen,
kénnen Amplituden bis zu 100 V haben. Die Flugzeitin dem SEV, d.h. die
Zeit, dic zwischen Auslésung der Photoelektronen von der Photokathode
und der Sammlung der Hilfte aller Sekundirelektronen an der Anode
verstreicht, ist bedeutend kiirzer als die Impulsanstiegszeit in [onisations-
detektoren. Dies ist leicht versténdlich, da die Elektronen im Vakuum
hohere Geschwindigkeiten haben als in elektropositiven Gasen. In der
schnellen Arbeitsweise liegt ein oroBer Vorteil der Szintillationszihler.

Man kann zum Nachweis verschiedener Strahlungen auch verschiedene
Lumineszenzstoffe wihlen, die fiir die auszufiihrenden Messungen einen
optimalen Wirkungsgrad des Szintillationsdetektors zulassen, Dies 1st
der zweite grofe Vorteil der Szintillationsdetektoren; es lassen sich mit
thnen Wirkungsgrade erzielen, dic man bei vielen Arbeiten mit keinem
anderen Detektor erreicht.

Die Lumnineszenzstoffe kénnen sich im gasformigen, fliissigen oder
festen Aggregatszustand befinden. Wenn man gasformige Préparate mit
lumineszierenden Gasen miBt, fallen die bei Ionisationsdetektoren héufig
so komplizierten vakuumtechnischen Probleme fort. Man kann auch
flissige Priiparate direkt in flissigen Lumineszenzstoffen 6sen und somit
ohne grofle Schwierigkeiten Absolutmessungen ausfithren, wenn es sich
um hirtere p-Strahler handelt.

Andererseits muB jedoch festgestellt werden, daB der Szintillations-
zahler auch gewisse Nachteile hat. Zu ihnen gehoren bestimmte nach-
teilige ligenschaften der SEV, wie Dunkelstrom, Ermidungserschei-
nungen usw., aulerdem ist der MeBplatz mit einem Szintillationszihler
haufig anspruchsvoller als mit einem einfachen Tonisationsdetektor. Man
wird daher bei allen Arbeiten Vor- und Nachteile der Szintillationszihler
und anderer Detektoren abwigen und sich dann fir den geelgnetesten
Detektor entschliefen.

Im folgenden werden zuerst die Eigenschaften der verschiedenen
Lumineszenzstoffe besprochen, dann folgt eine kurze Beschreibung der
Eigenschaften der SEV, die fiir die Szintillationszihler von Bedeutung
sind, und endlich werden an einigen Konstruktionsbeispielen die mannig-

faltigen Anwendungsméglichkeiten der Szintillationsdetektoren be-
handelt.
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Fir die Szintillationszahler steht eine Reihe‘ geeigneter Lft{mu(i(.aszenzq-
stoffe zur Verfiigung, so daB man die Mbgllschlf(Flt hat,“hilr l;u adltn
L 1 en.

i i besonders vorteilhafte Stoffe zu wé ‘
sufithrenden Arbeiten : oz wilien, 7088
1 2 6 norganische und organische Su :
Lumineszenzstoffen gehoreng o . . e s
6rmi (issi tischen oder kristallinen Zustand.
asformigen, flissigen, plastisc
g'nzelne; druppen von Lumineszenzstoffen besprochen werder(ll, soll
el ' 5 5 s Iy 3 i o .
werst ein kurzer Uberblick iiber die Lumineszenz gegeben werden
7 S

a) Lumineszenz

Bei der Lumineszenz werden durch Photonen-, Quanten- Ode? S(;‘I.l.sﬁlge
Strahlung Molekiile oder Atome angeregt, Elektronen werden in hé Zer.(z
i«‘nerﬂiebanden gehoben oder verlassen das Atom, um nach ge};flslser 'ell
: ' . Yl
in detl Grundzustand zuriickzuspringen. Der letztgenannte L e.\tlvnr(
{urch Aussendung von Photostrahlung im sichtbaren oder ultravioletten
i 1 o . . : .
Spektralgebiet begleitet. Diese Photonensirahiung hat fur ]eden] l\m‘n
£1£szierenden Stoff einen charakteristischen Spektralverlauf, das so-
genannte Emissionsspektrum. . . I
" Man unterscheidet zwei Arten der Lumineszenz, die FluoresLeanu.rclld
(1i¢; Phosphoreszenz; bei manchen Lumineszenzstoffen verlaufen beide
Vorginge parallel. . L )

B:i dtr II)Tlllol"eszenz wird durch die anregende SLra.hlung ein ]Ll;k?:] on
auf ein hoheres Energie-Niveau gehoben, aus dem es in kiirzester .Jen};)m
x - = . . . |
den Grundzustand zuriickkehrt. Die Fluoreszenz wird in anolljgimscd en

1 1 -anischen Molekiilen 1n samthichen drei
Gasen und in den meisten organisc ' ' LA RS
Agoregatzustanden beobachtet. IThre Abklingzent, ((jias 18t (jlle /Je;lTi{Ln ﬁlret
die Hal 1 ' ruckke

ie Ha ereg n den Grundzustand zu s
die Halfte der angeregten Elektronen m : ‘
st duBerst gering. Da das Elektron bei der Fluoreszenz das {\tor? oder
&‘ljolekiil nicht verlaBt, spricht man von monomolekularen 3\ orgari‘genn(j
] 1 <h 8 ung entspreche
Die Intensitiat der Photostrahlung klingt nach Anregung p
einem Exponentialgesetz schnell ab: o

I =(a- b))~ (13.1)
1 ing-Zeitk nte
« und b sind hier Materialkonstanten, und @ die Abkling )/J'elt71\0;1s§2 de;
ist ebenfalls charakteristisch fiir den verwendeten Stoff..‘}{ 1e Zeit,
die Lumineszenz abklingt, nennt man auojh das Nachglu enﬂj R
Bei der Phosphoreszenz in Kristallen wird durch die anreb?? ki
lung ein Elektron aus dem Verband des Atoms odfzr ‘\’1oleku she.n .;m:
uncf kann eventuellin dem Kristallgitter wandern. Es wird naj\ gewisse
Zei tingl der einem anderen Atom ein-
Zeit von dem urspriinglichen Atom o an R
ingt 1 rundzustand, wobel ein oder me
gefangen und springt in den Glxun : ) : ’ chig®
Pllot()gnen ausgesandt werden. Hierbes handelt es sich um eme: 1;121 e
1 ie Abkh it von einigen u
kularen Vorgang, bei dem dlf)’Ab]Min%ZiLl;t T %hosphoreszenz
ini < ntensi >
einigen Tagen dauern kann. Die : E ' 4
sink%c nach Anregung bedeutend langsamer als die der Fluoreszenz, 1
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zeitlicher Verlauf ist gegeben durch Fluoreszenz LT“ZMZ Phosphoreszens ———y
1 ™—"und Phosphoreszenz }

/= ITENTE (13.2) —alle——Fluoreszenz e Nachgliten ——*]
Wo L (s) die Zeit nach beendeter Anregung und ¢ und b Materialkonstanten E‘E A
sind. Der zeitliche Verlauf der Lumineszenz ist der Abb. 13.1 zu ent- & gmﬂby;"‘ |
nehmen. Wenn der lumineszierende Stoff fiir eine gewisse Zeit durch eine E ;/ |
konstante Strahlung angeregt wird, kann man bei der Fluoreszenz einen & / ".l
sehr schnellen steilen Anstieg bis zum Maximalwert beobachten, wiahrend £ / \
die Phosphoreszenz sehr langsam ansteigt. Nach Beendigung der An- f% 1 ;2 i "\‘7
regung fallt die Intensitat bei der Fluoreszenz wieder sehr schnell ab, / \
wiahrend bei phosphoreszierenden Stoffen ein lang anhaltendes Nach- ,’ 1 = schneiler Anstieg \\
glithen beobachtet werden kann. Die meisten anorganischen Lumines- ! und Abfall \
zenz-Kristalle weisen Phosphoreszenz auf. : 2= langsamer An- e

Nur wenige Stoffe zeigen nach Anregung Lumineszenz mit Photonen- Jl stieg und Abfall \)‘-..
emission. Bei den meisten Stoffen kehren nach Anregung die Elektronen i Abfall Y e e L
in den Grundzustand zuriick, ohne daB dabei Photonen ausgesandt ) =
werden; die bei der Anregung absorbierte Energie wird in diesem Falle 1% 2 10"%
ausschlieBlich zur Erhéhung der Vibrations- und Rotationsenergie der T meﬁg__-r.__
Molekiile verwendet, d. h. praktisch zur Erwarmung der lumineszenz- Beginn i £nde
Z2ejt ——

losen Stoffe. Die Theorie der Lumineszenz ist in vielen Werken eingehend
beschrieben (s. z. B. LEvERENZ [8] und Forster [8a)).

Nach der Art der Anregung unterscheidet man verschiedene Arten der
Lumineszenz. Bei Anregung durch Photonen spricht man von Photo-
lumineszenz, bei Anregung durch Réntgen-Strahlen, - oder Korpuskular-

Abb. 13.1. Zeitlicher Verlauf des Anstiegs und Abfalls der Lumineszenz, nach

LEVERENZ (8]

strahlen spricht man von Réntgenlumineszenz. Die anderen Arten der (%)100

Lumineszenzanregung, wie Thermolumineszenz (Warme) und Tribo- Anregung durch

lumineszenz (Reibung) sind fiir die Szintillationszihler bedeutungslos. 7 primére Photonen
Mit der Energie der die Anregung verursachenden Strahlung verandert 80+

sich auch der physikalische Wirkungsgrad der Lumineszenz 5. Er wird
weiterhin beeinfluBt durch die Art der anregenden Strahlung. Bei einer
Korpuskularstrahlung mit hoher spezifischer lonisationsfihigkeit liegen
die einzelnen angeregten Zentren sehr dicht nebeneinander, die Riickkehr
der Elektronen ist nicht nur von der Aussendung von Photonen begleitet,
sondern bedeutet in vielen Fillen auch eine Erhéhung der Vibrations-

>
>

3|
S

60+
T Photolumineszenz —»‘
[

Rintgenlumineszeny ————

[ Gevier,in cemsicn |

!

401 S nen-
und Rotationsenergie. Bei Strahlung mit niederer spezifischer Ioni- l Z’;ﬁ;‘;ﬁifﬂgﬁ{” Anregung aurch
sationsfahigkeit, die in dem lumineszierenden Stoff ihre Energie auf II sthnsiden przccelElegicin
einem bedeutend lingeren Wege abgibt, sind die angeregten Zentren w1 1 N ﬁmmgﬂswmeﬂ/:;?
voneinander entfernt, der Wirkungsgrad der Lumineszenz ist daher o 4, >\\\ / ,‘_«.f’ff*—’g
bedeutend giinstiger. So kann man verstehen, da in lumineszierenden 2 ﬁ N\ Rintgen-und fg/ﬁz;n
Kristallen die Impulse, die durch B-Strahlung gleicher Energie erzeugt Al ] = % yo |p-Sroatien — )
werden, bedeutend groBer sind als die von a-Strahlung. Der Verlauf des 7 w0’ 0?2 108 0* 0° 0 (971/0}
Wirkungsgrades der Lumineszenz!) fiir Strahlen verschiedener Energie ist —£

~1
ot

in Abb. 13.2 gezeigt.

Abb. 13.9. Verlauf des Lumineszenzwirkungsgrades fiir verschiedene
Strahlungen, nach LEVERENZ [8]

) Verhiltnis der ausgestrahlten {hve) zur absorbierten Energie {hv,)



. 48

176 13. Szintillationszihler

MEeYER und MURRAY [131] arbeiteten ein neues Modell fiir aktivierte
Ionenkristalle, insbesondere fiir mit Thalium aktivierte Alkalijodide, aus,
mit dessen Hilfe es theoretisch méglich ist, Voraussagen iiber den
Wirkungsgrad von Lumineszenzkristallen fiir verschiedene Strahlungs-
arten und Energien zu machen. Nach dieser Modellvorstellung finden
bei jeder Szintillation folgende Einzelvorginge statt:

a) Bremsen des einfallenden Teilchens durch Bildung von Elektron-
Loch-Paaren,

b) Rekombinieren dieser Paare unter Bildung von Exzitonen,

¢) Diffusion der Exzitonen zu den Aktivatorzentren und Anregung
der letzteren und

d) Ubergang der angeregten Aktivatorzentren in den Grundzustand
unter Photonenemission,

Die aus dieser Theorie abgeleiteten Ergebnisse stimmen mit den
experimentell gefundenen iiberein. Es wird gezeigt, daB der Lumine-
szenzwirkungsgrad mit steigender Masse der einfallenden Strahlung
kleiner wird und fiir schwerere Teilchen der Lichtimpuls nicht mehr
linear von deren Energie abhangt.

Der Lumineszenzvorgang in organischen Substanzen ist wesentlich
komplizierter. Birks [132] beschreibt ihn fiir organische Kristalle und
Lésungen und versucht, die schnelle (etwa 10~7s) und die langsame
(etwa 10=%s) Lumineszenzkomponente zu erkliren. Es werden theo-
retisch die Energie-Migrations- und ﬁbertragungsvorgénge fiir reine
und Mischkristalle sowie fiir plastische und flissige Lésungen behandelt,
wobei der Einfluf der Temperatur und Schichtdicke beriicksichtigt
werden. Aus den theoretischen Betrachtungen geht hervor, dafl sich in
allen Arten von organischen Lumineszenzstoffen #hnliche Vorginge
abspielen, die zu denselben FErscheinungen fiithren, wie Ionisations-
l6schung, schnelle und langsame Komponente durch Singulett- und
Triplett-Zustande und Oberflichenléschung; Strahlungsmigration und
(oder) Strahlungsiibertragung finden in reinen und Mischkristallen sowie
in plastischen Losungen statt. Eine Ubersicht {iber den Stand der
Lumineszenz in organischen Substanzen geben auch ausfithrlich Buck
{133] und FORrsTER [8a].

Die in den Lumineszenzstoff einfallende Strahlung hat in diesem eine
maximale Reichweite, die sogenannte Durchdringungsgrenze d¢. Diese
Durchdringungsgrenze ist abhingig von der Energie und Art der ein-
fallenden Strahlung. In Abb.13.3sicht man die Durchdringungsgrenze fiir
Photonen, Elektronen bzw. g-Strahlen und e-Teilchen in einem orga-
nischen Lumineszenzstoff. Da jeder Lumineszenzstoff in mehr oder
weniger starkem MaBe sein eigenes Kmissionsspektrum absorbiert,
soll bei optimaler Ausnutzung der emittierten Photonen die Schicht-
dicke nur etwas groBer gewahlt werden als die Durchdringungsgrenze.
Dies ist besonders wichtig bei der Verwendung von polykristallinen

Lumineszenzstoffen. Al
der Fluoreszenz-
die Bestrahlung durch e-,
daraus, daB fiir jede Strahlungsart un
eine optimale Schichtdicke besteht.
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s Beispiel sei hier in Abb.13.4 die A.bhéggigke"it
Lichtintensitat von Zinksulfid von seiner Schichtdicke fiir

- und p-Strahlung angefithrt. Man siel?t
d natiirlich auch fiir jede Energie

0 =y i [
0[)5 Elektronen
\ : Alphateilchen
44 Photonen | :
!
9 \ | ]
30 Ir
\ file1
20 : :
I
JJ / =——=H
" ! !l
/
L7

& 7

4 7 w2 w0 w* w0 w0
10 10 7 i /)
Abb.13.3. Verlauf der Durchdringungsgrenze von Photonen- und Elektronenstrah-

len und a-Teilchen in einem organischen Lumineszenzstoff, nach LEVERENZ [8]

L rel

Abb. 13.4. Die Fluoreszenzlich’F-
intensitit von Zinksulfid, das mit
@-, B- und p-Strahlen bestrahlt
wird, in Abhingigkeit von der . : : :
Schichtdicke, nach BROSER u. 0 2‘5 275 70 125 B0 15 ?023

KaLLManN [27] ] (mgfem?)

b) Anorganische Lumineszenzstofie

Zu den anorganischen Lumineszenzstoffen, d.ie sich be.sonde;z fur
Szintillationszahler eignen, gehéren in erster.Lmle ano.rgan.lsche 01310-
und Polykristalle. Ihr Vorteil besteht darin, daB sie einen grolen

13 Kment/Kuhn, Technik des Messens radioaktiver Strahlung. 2. Aufl.
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Absorptionskoeffizienten fiir y-Strahlung besitzen; groBe Monokristalle
werden daher in erster Linie zum Messen von y-Strahlung benutzt. Diese
Kristalle sind fiir ihr eigenes Emissionsspektrum gut durchsichtig, die
Erzeugung groBer Kristalle ist jedoch schwierig und kostspielig. Zum
Nachweis von «-Strahlung haben sich Schichten von Zinksulfidkristall-
pulver bestens bewiihrt.

(1073100 :
Faarproduktion
Pb |
| Compton -EfM
0 & /..
§ I
10 | e
L Al Cu \§
|
a7 Photo- |

Leffekr

——01

. o
0,01 o1 70 70 700
—Ey (He¥)

Abb. 13.5. Wirkungsquerschnitte von y-Strahlung in C, Al, Cu, T und Pb, nach
WhitE [28]

Umssich eine Vorstellung iiber die Absorption von y-Strahlunginden ver-
schiedensten Stoffen machen zu kénnen, sind in Abb. 13.5 die Wirkungs-
querschnitte fiir den Photoeffekt, Compron-Effekt und die Paarbildung
in verschiedenen Elementen gezeigt. Niheres iiber die Absorption der
»-Strahlung s. EGK Kap. B 3. Man wird beim Messen von y-Strahlung
bestrebt sein, Lumineszenzkristalle zu benutzen, die sich moéglichst aus
schweren Elementen zusammensetzen und eine hohe Dichte haben.

Von anorganischen Lumineszenzkristallen kommen hauptsichlich drei
Gruppen in Frage, die Halogenide, die Sulfide und die Wolframate.

Halogenide
Der wichtigste Vertreter dieser Gruppe ist das mit Thallium aktivierte
Natriumjodid, das in groBen Kristallen hergestellt werden kann {(s. MILLER
und Mitarbeiter [29]). Der Nachteil dieses Kristalls besteht darin, da8
er stark hygroskopisch ist und daher hermetisch gekapselt werden muB.
Der Verlauf des linearen Absorptionskoeffizienten und seiner drei Kom-
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ponenten ist fiir NaJ/Tl in Abb. 13.6 angefiihrt. Der Sprung im)Verlauf
des Photoabsorptionskoeffizienten bei 33 ke Vist die sogenannte I\-Kantfﬁ.

Fiir einen Kristall von 25 mm Dicke betragt die Absorption und damit
auch der Nachweiswirkungsgrad fiir eine Strahlungsenergi'e von 100 keV
909, und fir die Strahlungsenergie 1 MeV 40 %, NaJ/Tl ist zum Nach-
weis schneller Teilchen aller Art geeignet (s. BROLLEY u. RiBE [31]). In
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Abb. 13.6. Der Absorptionskoeffizient 4 und seine drei Komponenten fiir
p-Strahlung in NaJ/TI, nach JorpaN [30]

letzter Zeit findet das Zasiumjodid immer stérkere Anwendung. KN()PFEL,
Lorre und STOLL [32] beschéaftigten sich eingehend the.oretlsch un'd
praktisch mit diesem Stoff. Sie behaupten, daB das Thallium als Akti-
vator nicht benutzt werden darf, da die Emissionszentren Storstellen
im Kristallgitter sind, an denen das Jodion fehlt. Diese Behauptung
konnte jedoch nicht bestétigt werden [33]. )

Murray und MEYER [131] verdffentlichen theoretische und experi-
mentelle Angaben iiber den Wirkungsgrad von NaJ—TI und CsJ—TI

13*
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fir verschiedene Strahlungsarten und -energien. NEWMAN, SMITH und
STEIGERT [134] verfolgten den Lumineszenzwirkungsgrad von CsJ—TI
fur die Strahlung von schweren Ionen (B¢—F1%) BgLjAsEv und Mit-
arbeiter [135] und PEck und Mitarbeiter [136] fiir «-, p- und d-Strahlung,
Nach Scaminr [137] ist CsJ-Tlin vieler Hinsicht geeigneter als NaJ—TI;
CsJ—TI ist besonders fiir y-Spektrometrie fiir hohe y-Strahlenenergien
brauchbar. Im Energiebereich von 80 keV bis 7,2 MeV ist CsJ—TI
linear. Ein weiterer Vorteil besteht darin, dall ein sehr groBer Teil des
Szintillationspektrums unter dem ,,Photopeak‘ liegt, der durch Total-
absorption der y-Strahlung im Kristall entsteht. Das Energic-Auf-
I6sungsvermogen 1st bei CsJ—TI ebenfalls besser.

Neuere Ergebnisse iiber die Eigenschaften der Halogenide siche
[188—193].

Man kann bei niedrigeren Temperaturen die Halogenide alkalischer
Metalle auch ohne Aktivator benutzen, es werden beispielsweise beim
NaJ bei —190°C Abklingzeiten von 3.10-%8s beobachtet, wihrend
NaJ/Tl bei Zimmertemperatur Abklingzeiten von 3-10-7s hat. In der
Praxis wird man jedoch kaum mit gekiihlten Kristallen arbeiten.

CdF, [187] hat kurze Abklingzeiten und scheint fiir y-Spektroskopie
geelgnet zu sein. :

Wichtig sind weiterhin LiJ/Tl und LiJ/Sn, die sich zum Nachweis von
Neutronen gut eignen. Die anderen bekannten Halogenide haben ent-
weder einen schlechteren Lumineszenzwirkungsgrad oder lingere Ab-
klingzeiten und werden daher heute kaum noch verwendet.

Zinksulfide

Die mit Ag oder Cu aktivierten Zinksulfide sind beliebte Lumineszenz-
stoffe zum Nachweis schwerer Teilchen, die eine hohe spezifische Ioni-
sationsfihigkeit und damit groBe Anregungsdichte und kleine Durch-
dringungsgrenze (Eindringtiefe) besitzen (s. CALDWELL u. ARMSTRONG
[34]). Optimale Schichtdicken sind 10 mg/cm? Das Zinksulfid ist als
feines Kristallpulver zu beziehen, bei starkeren Schichtdicken wird zu
grofe Absorption der eigenen Lumineszenzstrahlung beobachtet. Die
Zinksulfide eignen sich zum Nachweis von Protonen-, Deuteronen- und
a-Strahlung (GRAVES u. Mitarb. [35]) sowie schwerer Kerne, wie der
Spaltprodukte des Uran (ScuoNHEIT [36]). Da das ZnS/Ag eine kiirzere
Abklingzeit besitzt als das ZnS/Cu und weiterhin sein Emissionsspektrum
giinstiger liegt als das des letzteren, wird man es im allgemeinen vor-
ziehen. KoEKLIN und Mitarbeiter [95] fanden bei ZnS-Ag drei Abkling-
zeiten, und zwar zu 859, 0,7-1078s, zu 239, 0,9-10~% und zu 29,1,3-105%.

Wolframate

Fiir den Nachweis der y-Strahlung sind zwei Wolframate geeignet, das
CdWO, und das CaWO,. Sie haben eine groSe Dichte von 7,9 bzw.
6,06 g/cm? und infolge des Wolframs einen hohen Absorptionskoeffizienten.
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Sie wurden urspriinglich im VERNEUILschen Ofen erzeugt, es konnten
daher nur Kristalle mit kleinen Abmessungen geziichtet werden. Heute
werden sie aus der eigenen Schmelze gezogen und Abmessungen von
@ 10150 mm erreicht. Ein weiterer Nachteil liegt in ihrer verhialtnis-
maBig hohen Abklingzeit. . .

Die Eigenschaften der wichtigsten anorganischen Lumineszenzkristalle
sind in Tab. 13.1 zu finden.

Tabelle 13.1
Die Eigenschaften wichtiger anorganischer Szintillationskristalle

! Energie-Ausbeute fir

Zmissi ) Trans- .
. 1'1“"‘5'_“”] Abklingzeit | Relat. Rént- | parenz | Dichte
Substanz max. | Aus- a- y- gen-
beute!) N
[A) [10-% &) | Staahict |(mgjem?) (g/cm?)

| |
ZnS[Ag 4500 etwa 500 | 2,0 | 0,28 | 0,14 | 0,20 80 4,10

ZnS/Cu 5200 | etwa 1500 0,25 | 0,22 | 0,30 = 200
Zn0 5500 | 0,02 | 0,10 | 0,04

CAWO, 5200 | etwa 600 | 2,0 7,90
CaWO, 4300 | etwa 600 1,0 | 0,017| 0,08 ‘ 0,04 6,06
MgWO, 4900 | etwa 200 0,017 100

CdS/Ag 7600 etwa 1000 0,23 hoch
CalJ,/Tl etwa 110 | 2,5

NaJ/Tl 4100 | etwa 25| 2,0 |01 | 01 | 3,67
KJ/Tl 4100 | etwa >100 = 0,5 | 0,025 0,02 3,13
KBr/Tl 3600 0,017 hoch

CsJ/T1 >100 | 1,5 4,50
LiJ/TL | ~5000 120 | 0,2 |

LiJ/Sn 5300 70 | 0,08

!} Bezogen auf Anthrazen = 1.

Lumineszenz in Gasen

Eccrer und HuppLESTON [37] beobachteten, daBl Gasmolekiile, die
durch BeschuB mit radioaktiver Strahlung iomisiert und gleichzeitig
angeregt wurden, Photonen aussandten. Es liegen hier zwei Prozesse vor.
Einerseits werden Atome oder Molekiile angeregt und senden sofort
Photonen aus, andererseits werden Molekiile oder Atome ionisiert.
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15.11 p-n-Kristallzéihler

Die p-n-Kristallzahler (Halbleiter-Sperrschichtzéhler) haben in letzter
Zext starke Verbreitung gefunden und sind jetzt die wichtigsten Kristall-
zdhler. Da sie keine Eigenverstarkung haben, werden sie auch haufig
,,feste Jonisationskammern®* genannt. Sie sind im Gegensatz zu den
klassischen Kristallzédhlern schnell arbeitende Zahler, die sich ausge-
zeichnet zum Nachweis und zur Spektroskopie von schweren Teilchen
wie a-, p-, d- und n-Strahlung sowie in der Massenspektroskopie be-
wihren. Auch zum Nachweis und zur Spektrometrie von - und y-Strah-
lung sind manche p-n-Kristallzdhler, besonders die Kristallzéhler des
p-i-n-Typs, geeignet, mit denen auch dosimetrische Messungen ausge-
fithrt werden kénnen.

Wenn man in einen Halbleiterkristall (Si oder Ge) des n-Typs Ver-
unreinigungen eindiffundicren laBt, die p-Typ bilden, also Akzeptoren,
so erhilt man eine durch den n-p-Ubergang gebildete Sperrschicht, deren
Entfernung von der Kristalloberflache von der Diffusionstemperatur und
-dauer abhingt, also verhéltnismiaBig leicht beherrscht werden kann.
Man kann auch umgekehrt Donatoren in ein p-Typ-Material eindiffun-
dieren lassen. Das spannungsabhingige Raumladungsgebiet der Sperr-
schicht, die ,,aktive Stiarke* oder Feldzone, kann bis 1 mm betragen.
Wenn man an eine derartige Sperrschicht eine Spannung in Sperrich-
tung legt, so flieBt bei hochohmigem Si bei Zimmertemperatur nur ein
schwacher Dunkelstrom, beim Ge ist jedoch hierfiir tiefe Kiihlung
erforderlich. Tritt durch Bestrablung der Sperrschicht in dieser Ioni-
sierung ein, so werden die freien Elektronen aus dem Raumladungs-
gebiet zur p-Schicht und umgekehrt die gebildeten ,,Lécher zur n-
Schicht wandern. Es gelten dann die von Ryvkin [83] fiir Photodioden
angefithrten Gleichungen. Wenn man die Sperrschicht iiber einen nied-
rigen Widerstand kurzschlieBt, so kann man einen Ionisationsstrom
auch ohne dubBere Spannungsquelle nachweisen. Die Schaltung der p-n-
Kristallzahler als Photodioden mit duBerer Spannungsquelle hat jedoch
den Vorteil, daB man einen gréferen Arbeitswiderstand benutzen kann
und daB kurze Impulsanstiegszeiten erzielt werden kénnen.

Man kann an Hand von Abb. 15.4 die Vorgéinge an einer Sperrschicht
verfolgen, an der anfangs kein duBeres Potential liegt. Die Vorderseite
des niedrig dotierten (hochohmigen) p-Kristalls sei eine diinne, stark
dotierte (niederchmige) n-Schicht. Infolge des Dichteunterschieds der
Donator- und Akzeptorkonzentration diffundieren Elektronen aus der
n-Schicht in die p-Schicht und Lécher aus der p- in die n-Schicht
(Diffusionsstrom). Dadurch entsteht eine Raumladung mit einem elek-
trischen Feld (Diffusionsspannung), das einen entgegengesetzten Feld-
strom von Elektronen und Léchern verursacht. Wenn keine #dullere
Spannung am Ubergang liegt, sind Feld- und Diffusionsstrom gleich
groB3, so daB sich alle Ladungstrager im Mittel in Ruhe befinden. Wenn
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man jedoch eine dullere Spannung an den Ubergang legt, v‘erbreitet sich
die Feldzone, und die Feldstarke in ihr erhoht sich. Fallt eine Strahlung
ein, z. B. ein -Teilchen, so bilden sich lings der Teilch?nbahn Elektron-
Loch-Paare; die Locher bewegen sich zur negativen, die Elektrone{l zur
positiven Elcktrode. Da die Beweglichkeit der Elektronen und Locher
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Abb. 15.4. Schema des p-n-Zahlers. a: Diffusionsstrom; b: F(}ldstrom‘z c: Be-
wegung der durch die einfallende Strahlung erzeugten Ladungstriger; d: Feldzone

im Silizium sowie die Feldstarke in der Feldzone relativ grol sind, ist
die Impulsanstiegszeit sehr kurz. L ‘

Bei einer Sperrschicht mit scharfem Ubergang (P‘ote.ntlalschwelle' des
Scmorrky-Typs) gilt fir die Bedingungen, die bei emnem .Halbleltef‘-
Sperrschicht-Zahler erfillt sind, folgende angen'éherte Beziehung fir
die Dicke der Feldzone fiir einen n-Typ-Halbleiter:

_1/2eaU (15.24)
d - \
/ 017\’]_)

wo ¢ die relative Dielektrizitatskonstante (DK) des Halbleitermaterials,
ey = 8,85-1072 F/m die DK des Vakuums, U die Spannung am Uber-
gang und Np die Donatorkonzentration sind. Man kann (%16 Dicke ‘der
Feldzone auch durch den spezifischen Widerstand ¢ und die Beweglich-
keit ¢ der Ladungstriager ausdriicken:

d=Y2eequ,0U (15.25)

Die Starke der Feldzone ist also VQ—_U proportional.
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Die Kapazitit pro Flicheneinheit ist angenihert

N
C= VEZOUD, (15.26)

C= VﬁL (15.27)
2u,0U
Die Kapazitat des Ubergangs ist also VQU umgekehrt proportional.
Wenn der Halbleiterkristall p-Typ ist, muB man anstelle der Donator-
konzentration Np die Akzeptorenkonzentration N4 und statt der Elek-
tronenbeweglichkeit y,, die Lochbeweglichkeit #p in die obigen Formeln
einsetzen.
Beim Silizium sind angenshert s, ~ 1200 ¢m?/Vs und tip = 400 cm?/Vs.
Diese Berechnungen muB man nicht unbedingt ausfithren, denn das
Nomogramm nach BLANKENSHIP und BoRKOWSKI [90] gestattet schnelle
Bestimmung der Stiarke des Raumladungsgebietes, der Kapazitat des
Ubergangs und der Maximalenergie der nachzuweisenden Strahlung fiir
Siliziumeinkristalle, wenn der Leitungstyp, der spezifische Widerstand
und die Arbeitsspannung bekannt sind. Es sei folgendes Beispiel ange-
fihrt (s. Abb. 15.5): An einer Si-Sperrschicht mit Oberflichenbarriere
liegt die Arbeitsspannung 45 V. Der n-Si-Kristall hat einen spezifischen
Widerstand von 3600 Q cm, was einer Donatorkonzentration von
1,45 .10'%/cm?® entspricht. Die Stiarke des ‘Raumladungsgebietes betragt
0,21 mm, der Ubergang hat eine Kapazitat von 52 pF/cm? Es kénnen
a-Teilchen bis 21 MeV, Protonen bis 5 MeV und g-Strahlen bis 0,2 MeV
nachgewiesen werden, wobei die Impulsamplitude linear von der Strah-
lungsenergie abhingig ist (unter der Voraussetzung, daB die Totschicht
vor dem Raumladungsgebiet duBlerst diinn ist, so da man die Absorp-
tion der Strahlung in dieser Oberflichenbarriere vernachlissigen kann).
Wenn man von einem n-Typ-Halbleiterkristall ausgeht, auf dem man
durch irgendeine Technologie eine p-Schicht erzeugt (Oberflachen-
barriere, durch Diffusion oder Legierung), so bezeichnet man den Zahler
als n-p-Zihler; umgekehrt, wenn man von einem p-Kristall ausgeht,
erhdlt man einen p-n-Zahler; das erste Symbol charakterisiert also
immer den Leitungstyp des Grundkristalls. Wenn man durch die
PErLsche Technologie [107] ein Gebiet mit Eigenleitung erzeugt (intrin-
sic region), erhalt man die p-i-n-Zahler.

oder

Allgemeine Eigenschaften der p-n-Kristallzéhler

Impulsanstieg
Es haben in einem p-n- oder n-p-Kristallzahler, an dem eine Arbeits-
spannung tber den Widerstand R angelegt wird und dessen Kapazitit
einschlieBlich der Streukapazitat C ist, die Ladungstriger eine Lebens-
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dauer z. Die Durchlaufzeit der Ladungstréger vom.Entsltehun.gsort bis
zum p-n-Ubergang sei t,. Der Verlauf des Stromimpulses eines p-n-
Krist:llzéhlers wird beeinfluBt durch z, £, und RC. Man kann folgende
Falle beobachten:
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Abb. 15.5. Nomogramm nach BLANKENsHIP und BoRKOWSKI [90]

a) Wenn ¢, < 7ist, dann sind nur ¢, und RC ausschlaggebend, und der
to

Impulsanstieg wird durch eBC bestimmt.
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b) Ist RC < ¢to, dann entspricht der Impulsanstieg dem zeitlichen Ver-
lauf des Ladungstrigerstromes iiber die Sperrschicht [54].

Die Durchlaufzeit ¢, ist
a2

th = ——,
ke (15.28)

Man éerhilt unter Verwendung von Gl. (15.24)

2eg,
ty = e (15.29)

WO iy und ND fir n-Typ-Kristalle und u, und N4 fiir p-Typ-Kristalle
einzusetzen sind, oder unter Verwendung von Gl. (15.25)

ty=2¢e99 (15.30)

Man sieht aus Gl (15.29) und (15.30), dab ¢, unabhingig von der am
Zahler liegenden Arbeitsspannung ist, wihrend der Anteil von C, der
du.rch die Kapazitit der Sperrschicht gegeben ist, Spannungsabhé;lgig-
k'e1t aufweist [Gl. (15.26) u. (15.27)]. Sind die Streukapazititen wesent-
hf:h grofler als die Kapazitat der Sperrschicht, oder ist RC< t,, so ist
die Impulsanstiegszeit praktisch spannungsunabhéngig. Wi‘ﬁ man
kirzere Impulsanstiegszeiten erreichen, so muB man niederohmigere
Halbleiterkristalle, die hohere Storstellenkonzentration haben, verwen-
den. And.ers liegt die Situation bei den p-i-n-Zahlern, bei den,en d; von
cller Alrbelts'spann.ung yngbhéngig ist; daher verkiirzen sich ¢, sowile die
Sir:}};: (s}z;n?;l;gzssz)en bei diesen Ziahlern mit steigender Arbeitsspannung,
. Die Impulsanstiegszeiten haben bei den n-p- und p-n-Zihlern Werte
in der GroBenordnung von 107%s, bei den p-i-n-Zihlern betragen sie
etwa 3-1077 s,

Impulsamplitude

Die am Arbeitswiderstand entstehenden Spannungsimpulse sind linear
von der‘Energie der auf die Sperrschicht fallenden Teilchen abhangig
sofern die Teilchen ihre ganze Energie in der aktiven Schicht des Raum-’
ladl.mgsgeb‘letes abgeben. Die Dicke der empfindlichen Sperrschicht, die
a.ktlve Schicht, hangt von der Technologie ihrer Herstellung, dem sf)ezi-
fischen Widerstand des Halbleiterkristalls sowie von der Arbeitsspan-

nung ab. Fir die Erzeugung eines Elektron-Loch-P benéti
1m Durchschnitt 3,5 eV, Bt

Wirmeabhéingigkeit

Die I}npl.llsamplitu(.ien sind fiir bestimmte Teilchenenergien temperatur-
unabhiéngig, sofern die Arbeitsspannung eingehalten wird. Mit steigender
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Temperatur wichst jedoch der Dunkelstrom (Warmerauschen), und das
Energie-Auflosungsvermégen wird daher schlechter.

Einfluf3 der Arbeitsspannung
Durch Verdnderung der Arbeitsspannung treten drei Effekte ein:

1. Veranderung der Sperrschichtkapazitat, Gl. (15.26) u. (15.27),

2. Veranderung der Rekombinationsverluste,

3. Veranderung der Sperrschichtdicke (Raumladungsgebiet) und da-
mit Veranderung des aktiven Volumens, Gl (15.24) u. (15.25).

Diese Effekte werden von BALDINGER und Mitarbeitern [84] theoretisch
und experimentell behandelt.

Ausfithrung und Eigenschaften der p-n- und n-p-Kristall-
zihler

Den ersten p-n-Kristallzihler beschrieb McKay [36]. Er beobachtete
an einem Ge-Kristall mit Sperrschicht bei Bestrahlung mit a-Teilchen
Impulse, die einwandfrei von den Rauschimpulsen des Halbleiters ge-
trennt werden konnten. Die Impulsanstiegszeit betrug bei diesen ersten
Versuchen 0,05 us. ORMAN und Mitarbeiter [37] konnten an einem p-n-
Ge-Kristall g-Strahlen eines RaE-Praparates nachweisen. Heute werden
drei Kristallarten fir die Herstellung von p-n-Kristallzdhlern benutzt:
Si und GaAs, die bei Zimmertemperatur arbeiten, und Ge, das zwecks
Herabsetzung des Warmerauschens gekiihlt werden muB3.

Silizium

Silizium ist heute das wichtigste Ausgangsmaterial fiir die Sperr-
schichtzahler. Da diese in erster Linie zur Messung von schweren Teilchen
wie a-Strahlen und Spaltprodukten oder Ionen in der Massenspektro-
skopie, deren Reichweite im Si nur einige wm betrigt, Anwendung
finden, benutzt man Oberflachensperrschichten. Eine derartige Sperr-
schicht bildet sich durch Sauerstoff an der Oberfliche von n-Si. Die
Zahler dieses n-p-Typs (n-Si-O-Au) haben gute Eigenschaften und kénnen
verhaltnismiBig leicht im Laboratorium gefertigt werden. Es sei daher
kurz ihre Herstellungstechnologie nach DEARNALEY und WHITEHEAD [85]
und BREDIEL und M1cHEJEV [86] wiedergegeben.

Technologie der Herstellung von n-p-Oberflichenbarriere-
Kristallzéhlern

1. Ausgangsmaterial: n-Typ-Siliziumeinkristalle hoher Reinheit, Leitfdahigkeit
6< 5:1073 Q 1em™L,

2. Schneiden: Der Ausgangskristall wird an einer Diamantsége orien-
tiert auf die gewiinschten Abmessungen geschnitten, so
daB die Sperrschichtfliche die Orientierung (1,1,1) hat.
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15. Kristallzihler

Das Schleifen erfolgt auf rotierenden, mit Seide bezoge-
nen Scheiben mit I{orund oder SiC, KorngréBe 7 ym und
kleiner, bis auf Spiegelglanz.

Der Kristall wird in destilliertem oder entmineralisiertem
Wasser gewaschen, anschlieBend einige Minuten in kon-
zentrierter Salpetersdure (p. a.) gekocht. Er darf wihrend
keiner Operation mit der Hand direkt beriihrt werden.

Das Atzmittel CP-2A besteht aus 2 Volumina konzen-
trierter Salpetersiiure, 1 Volumen Eisessigsdure und
1 Volumen 40%iger FluBisdure (Reinheitsgrad minde-
stens p.a.). Die Sduren werden in Polyithylen- oder
TeflongefdBen gemischt. Das fertige Atzmittel soll vor
der Anwendung mindestens 30 min stehen, danach wird
es auf 0 °C gekihlt. Es muf} jeden Tag frisch zubereitet
werden.

In einen Polydthylenbecher, der in einem Eisbad steht,
werden fir je einen zu dtzenden Kristall 20 -.- 30 cm?®
Atzmittel eingegossen. Danach legt man die Kristalle
hinein. Der Becher wird zwecks Beseitigung von Luft-
blasen an der Kristalloberfliche wiihrend des Atzens be-
wegt. Das Atzen dauert 5 -+ 10 min, die Kristallober-
flache hat danach héchsten Spiegelglanz.

Durch zulaufendes demineralisiertes Wasser wird das
Atzmittel im Becher immer stirker verdiinnt. Dabei dart
der Kristall, solange die L.osung sauer reagiert, nicht mit
der Luft in Berithrung kommen. Nach sehr starker Ver-
diinnung wird der Kristall in einen neuen, sehr sauberen
Polydthylenbecher gelegt und noch mehrmals in demine-
ralisiertem Wasser gewaschen.

Den gut gewaschenen Kristall 1at man auf Tilterpapier
abtropfen und trocknet ihn dann in einem Thermostaten
bei 100 °C.

Zum Aufdampfen wird diejenige Kristallfliiche benutzt,
die beim Atzen oben lag. Eine Maske aus Glimmer wird
vorbereitet und gemeinsam mit dem Kristall in der Va-
kuumapparatur befestigt.

Das Vakuumverdampfen des Goldes soll bei einem Va-
kuum besser als 107% Torr erfolgen. Der Abstand
zwischen Kristall und Molybdédnschiffchen betrigt etwa
75 mm, die benotigte Goldmenge etwa 50 mg. Die opti-
sche Durchlissigkeit der Au-Schicht soll 75% betragen,
was 50 --- 100 pg/em? entspricht. (Fiir die Messung von
Spaltprodukten soll die Au-Schicht diinner sein.) An der
Befestigungsstelle der Zuleitung wird die Au-Elektrode
auf etwa 500 ugfem?® verstidrkt. Die zweite Au-Ver-
dampfung geschieht unter Benutzung einer anderen
Maske.

N
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Der Kristall wird mittels der Spezial-Silberpaste I'SP-36
(Johnson, Matthey & Co., London) leitend auf ein Kovar-
blech gekittet, wobei die Silberpaste nicht die Seiten-
wiinde des Kristalls benetzen darf. (Kovar hat denselben
Ausdehnungskoelfizienten wie Si). Der Kontakt an der
Au-Elektrode der Arbeitsfliche wird mit einem Au-Ag-
Bindchen (fir Galvanoreterspulen-Aufhéingung) mit
Hilfe der Silberpaste FSP-36 hergestellt, die das aui-
gedampfte Au an der verstirkten Stelle beriihrt. Eine
direkte Berithrung des Si-Kristalls durch die Paste darf

jedoch nicht eintreten.
Das Hiirten wird bei 50 °C in etwa 10 Stunden vorge-

nommen.

AmsEL [87] behauptet, daBl diese Sperrschicht-Zahler nicht einwand-
frei reproduzierbar und im Vakuum nicht stabil sind. Der Ubergang wird
durch Sauerstoffatome gebildet, die wahrend des Atzens an der Ober-
flache adsorbiert werden und deren Desorption im Hochvakuum zu seiner
Zerstérung fithren kann. Es soll daher eine diinne, gut leitende Oxyd-
schicht tiber der Sperrschicht verwendet werden, die die Desorption
verhindert. AMSEL schligt vor, nach der Atzung zuerst eine diitnne Schicht
SnO oder Sn0, und dann erst das Gold aufzudampfen. Seine so her-
vestellten Zahler sollen besser reproduzierbare Ergebnisse erméglichen,
ste sind auch im Hochvakuum gut verwendbar.

Man kann auch durch Eindiffundieren von Ga in n-Si Sperrschichten
herstellen [88] (n-S5i-Ga).

Benutzt man p-Typ-Silizium, so soll dessen Leitfabigkeit o < 1073
Q lem™lsein. Zur Bildung der Sperrschicht 1iBt man Phosphor eindiffun-
dieren (p-n-Sperrschichten, siche FRIEDLAND und Mitarbeiter [89]). Der
Ubergang liegt etwa 1pm unter der Oberflache. Die Raumladungsschicht
im p-Silizium und damit die aktive Schicht sind je nach spezifischem
Widerstand und Arbeitsspannung bis 1 mm dick. Derartige p-n-Kristall-
zéhler kénnen gut zum Nachweis von g-Strahlung sowie fiir dosimetrische
Messungen benutzt werden. Fiir a-Strahlen einer Energie von 6 MeV be-
tragt das energetische Auflésungsverméogen dieser Zihler etwa 0,69, (esist
alsobedeutend besser als das der Szintillations-Spektrometer), die Impuls-
anstiegszeitist kleiner als 3,5-107%s. Die Herstellungsmethode der p-n-
Zahler ist anspruchsvoller als die der n-p-(Oberflachenbarriere-)Zéhler, sie
scheint jedoch bessere Serienergebnisse zu gewihrleisten und wird daher in
der Industrie angewandt. So erzeugt beispielsweise die RCA Victor Co.,
Kanada, [91], p-n-Kristallzahler mit Flachen von 5,20 und 200 mm?2; der
Widerstand des Ausgangs-p-Si betriagt 1000 bis 10000 Qcm, die Diffusions-
tiefe des Uberganges 0,2---2um und die Arbeitsspannung 25---400V; die
Zahler sind zum Nachweis von x-, p- und #-Strablung geeignet. Ahnliche
p-n-Kristallzahler stellt die Firma Semi-Elements, Inc., USA [92], her.
Zum Nachweis von Neutronen werden vor diesen Zahlern Schichten aus
U, B, Li oder wasserstoffhaltigen Substanzen angebracht (93).

11. Befestigen:

12. Harten:
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Wenn man bei dem Sperrschichtzéhler den Dunkelstrom herabsetzen
will, ist es gunstig, Schutzringzihler zu bauen, #hnlich wie bei den
Ionisationskammern; man kann so den Oberflichen-Leckstrom am
Ubergang, der wesentliche Werte erreichen kann, véllig beseitigen. Die
Ausfithrung und Schaltung eines derartigen Zahlers ist Abb. 15.6 zu
entnehmen.

In letzter Zeit wird auch der p-i-n-Zihler benutzt, bei dem man durch
eine besondere Technologie groBe Dicken der Feldzone (einige mm)
erzielen kann, die von einigen Volt aufwirts von der Arbeitsspannung

M - A ey
Impuls-Ausgang

einfallende
Teilchen

Arbertswiderstond

n-$i (diffundiert)

T Schutzring

I~abgeatzt

" p-Schicht (legiert, hochaotiert)

Abb. 15.6. Ausfithrung und Schaltung eines Schutzringzihlers [105], Atzring-
breite etwa 60 um, Atzringtiele etwa 2 um

unabhéngig ist. Diese schon erwihnte PELL-Kompensationstechnologie
[106] beruht auf der Drift von Lithium-lonen im p-Typ-Silizium bei
Temperaturen zwischen 120 und 160 °C unter Anlegung eines elektri-
schen Feldes in Sperrichtung. Durch die Lithium-Drift werden in der
Feldzone die Akzeptoren kompensiert, und es entsteht so ein Gebiet
mit Eigenleitung (intrinsic region) mit ¢ >10° Qcm bei Zimmertempe-
ratur.

Man kann sich die Entstehung des p-1-n-Zihlers an Hand von Abb. 15.7
erklaren. Das Ausgangssilizium mit p-Typ mége die Akzeptorenkonzen-
tration V4 (Bor) haben. Man laBt in die Vorderseite der geschliffenen
und geatzten Si-Kristallscheibe Lithium bei einer Temperatur von
400 °C wahrend der Zeit von einigen Minuten eindiffundieren (im Vaku-
um oder in einer Edelgasatmosphire). Der Konzentrationsverlauf der
Lithiumdonatoren Np ist aus Teilbild a) zu sehen. Im Punktd ist
Np= N,. Wenn man nun die Lithiumscheibe auf 120 bis 160 °C er-
warmt und ein elektrisches Feld in Sperrichtung anlegt, wandern die
Li-Tonen in Richtung zur negativen Elektrode, wobei jedoch ihre Kon-
zentration Np beinahe gleich N4 ist. Nur an der Driftfront, die sich je
nach der Drifttemperatur und Driftspannung langsamer oder schneller
vorwartsbewegt (z= d;), sinkt Np unter N4, siche Teilbild b). Man hat
also zuerst bis # = 0 em n-Typ-Gebiet, die sogenannte Totschicht, von
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z = 0 bis # = d; folgt das Gebiet mit Eigenleitung, die Feldzone, in der
der Strahlungsnachweis erfolgt, und dann schlieBt das p-Gebiet an. Da
das n- und das p-Gebiet im Vergleich zum 1-Gebiet niederohmig sind,
hat der Feldverlauf die im Teilbild ¢) angedeutete Form.

Die Dicke d; der Zone
mit Eigenleitung ist eine
einfache Funktion der Drift-
beweglichkeit ug, der Drift-

Np spannung U und der Drift-
dauer ¢:

d;=V2uaUt,  (15.31)

Stérstellenveriauf

sie ist also nicht mehr, wie
bei den anderen Sperr-
schichtziahlern, von der Ar-
beitsspannung abhingig,
sofern diese einen Mindest-
wert iiberschreitet (bel d;
= 1 mm geniigt eine Ar-
beitsspannung iiber 5 V).
Die Driftbeweglichkeit
des Lithiums im Silizium
ist eine komplizierte Funk-
tion der Drifttemperatur T
[108]:
ng = (1,16 .10%/7)-2,4
1073 exp (— 7,5-10%/T)
(15.32)

Stdrstelienveriauf

Man kann bei Kenntnis
der Driftspannung U und
T der Drifttemperatur T die
(c) Driftbeweglichkeit pg bzw.
Abb. 15.7. Zum p-i-n-Zahler. a: Storstellen- den Driftparameter 2 pqU
verlauf nach Li-Diffusion; b: Storstellenver- aus dem Nomogramm 1n
lauf nach beendeter Drift; ¢: Feldverlauf im Abb. 15.8 entnehmen und
Zahler nach beendeter Drift mit Hilfe des Diagramms
Abb.15.9fir einebestimmte
Driftdicke d; bei bekanntem Driftparameter die Driftdauer bzw. bei
bekanntem Driftparameter und bekannter Driftdauer die Driftdicke
bestimmen.
Die p-i-n-Zahler arbeiten schon bei niedrigen Arbeitsspannungen
befriedigend, ihre Impulsanstiegszeit bewegt sich bel Spannungen unter
10 V um 0,3 bis 0,5 gs. Es kénnen Werte von d; bis 6 mm erzielt werden.

Felaveriguf
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Aus diesen Griinden werden die p-i-n-Zahler in Zukunft viele Anwen-

dungen erfahren, wie zur - und 7-Spektroskopie und zum technischen
Strahlungsnachweis.

Arbeftsspannung Driftparameter Arbefts- Drift- .
U 2uyU femperatur beweglichkeit
v) r iy

(%) (cm?/Vs)
— S =
60 4 27077
- 3000 7707 |
47 750
2000 = I .
4 710
|63 740
~4 2 e
-7
- 7000 130
A 71076
45
- 7
- 700
~5 120
-3 +3
- 400 12 710
=2
4107 i
= 700 —
- 200 -5
F 70-7
-3
80
-2
=i
700
= ;:.-m'ﬂ
8049
= (4
70
=5

Abb. 15.8. Nomogramm zur Bestimmung der Driftbeweglichkeit x; und des
Driftparameters 2 ugU von Lithium in Silizium bei niedriger Sauerstoffkonzen-
tration nach BLANKENSHIP und BORKOWSKI [108]
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Abb. 15.9. Diagramm zur Bestimmung von d; fiir Driftparameter von 1073 bis 1078 nach BLANKENSHIP und BorRKowSsKI [108]
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BrLankensuIP und Borkowski [108] verbesserten die urspriingliche
Technologie von PELL [107] dadurch, daB sie die p- und die n-Schicht
vor der Li-Diffusion stark dotierten. Diese stark dotierten Schichten
sind entartete Halbleiter, sic werden mit n* und p* gekennzeichnet.
Somit hat der Zahler von BLANKENSHIP und BORKOWSKI die Bezeich-
nung pt-i-nt-Zihler. Die Dotierung erfolgte in der n-Schicht mit Phos-
phor und in der p-Schicht mit Bor. Der Vorteil ihrer Technologie be-
stand darin, daBl die Totschicht (von der Oberflache bis # = 0 nach
Abb. 15.7b) nur 7 um betrug, so daB sich diese Zahler selbst zum Nach-
weils von «-Strahlung eignen. Aullerdem kénnen an den niederohmigen
p"- und n*-Schichten leicht und zuverlissig Onmsche Kontakte ange-
bracht werden. Die Diffusion des P und B verlauft bei Temperaturen
iiber 1000 °C; sie ist schr anspruchsvoll, da die Gefahr der Bildung von
Versctzungen bei zu schnellem Abkithlen nach beendeter Diffusion
besteht.

Die n-i-p- bzw. n*-i-p™-Zahler werden derart erzeugt, dal orientierte,
geschliffene und geitzte n-Siliziumkristalle mit sehr hohem spezifischem
Widerstand (hoher als 10000 £ ¢cm) auf der einen Seite mit einem
Donator (z. B. Phosphor) und auf der anderen Seite mit einem Akzeptor
(z. B. Aluminium) durch Diffusion oder Legierung dotiert werden, so
daf} beide Randschichten niederohmig sind, siche z. B. [124]. Der Feld-
verlauf ist in diesemn Zihler dhnlich wie in Abb.15.7¢. Da die Her-
stellung von hochohmigem Silizium schwer und kostspielig ist, hat sich
dieser Detektortyp nicht sehr verbreitet. Er kann jedoch spéater in Ver-
bindung mit Halbleitermaterialen der Gruppe AIIBY und AUBYI, ins-
besondere mit dem ZnSe, cine grofie Rolle spielen.

Die Zahlertransistoren #hneln in ihrem Aufbau sehr den Phototran-
sistoren, sie haben eine sehr diinne vordere Kollektorschicht und eine
dicke, hochohmige Mittelschicht. Die Basis wird nicht angeschlossen.
Diese Detektoren arbeiten nach dem bekannten Transistorprinzip; die
innere Verstarkung des Signals betragt bis 40 dB. Abb. 15.10 zeigt den
Aufbau und Potentialverlauf in einem Zahltransistor. Diese Detektoren
sind technologisch sehr anspruchsvoll und daher noch nicht verbreitet.

Wie schon bemerkt, kénnen die Sperrschicht-Kristallzahler ohne
auBere Spannungsquelle arbeiten, da die Diffusionsspannung an ihnen
liegt. ViTovskis und Mitarbeiter [94] konnten fir «-Teilchen einer
Energie von 5 MeV Impulsamplituden von 2:--3 mV nachweisen, wobe1
das Warmerauschen vernachlassigbar war. Die Impulsanstiegszeit betrug
1---5 us. Die Zihler waren ohne Spannungsquelle nicht fir spektro-
metrische Arbeiten geeignet.

DrvucHARS und LAWRENCE [95] benutzten einen p-n-Si-Kristallzghler
zur Messung der Energie der Kernreaktionsprodukte 28351 (n, p) 28AL
Diese Kernreaktion wurde im Zihlermaterial durch 14-MeV-Neutronen
hervorgerufen. Si-Kristallzahler kénnen somit zum direkten Nachweis
energiereicher Neutronenstrahlung benutzt werden.
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Es sei noch auf die Arbeiten [81] und [96] iiber die Anwendung dieser
Zahler in der Kernspektrometrie, fiir Reaktormessungen [97] und als
Teilchenzdhler [98] verwiesen.

Germanium

Mit Germanium-Einkristallen wurden die crsten p-n-Kristallzahler
gebaut, Die Ge-Kristallzahler miissen stets mit fliissigem Stickstoff
gekithlt werden. Die Technologic der Oberflichensperrschicht n-p
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Abb. 15.10. Zihltransistor. a: Schematische Darstellung (D = Diffusion bzw.
Injektion in die Basis); b: Potentialverlauf (4 = Impulsamplitude, U = Poten-
tialanhebung der Basis) nach [109]

(n-Ge-0-Au) beim Germanium ist dhnlich der entsprechenden Techno-
logie fiir das Silizium. Nach DEARNALEY und WHITEHEAD [85] sind jedoch
folgende Abweichungen zu beachten:

Die Atzung (siche 6., Seite 282) erfolgt bei Zimmertemperatur, da sie
bedeutend langsamer verl'éuft als beim Si. Zur Befestigung der Zu-
leitungen (siche 11. und 12.) kann keine Silberpaste benutzt werden, da

20 Kment/Kuhn, Technik des Messens radioaktiver Strahlung. 2. Aufl.
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diese bei niedrigen Temperaturen spréde wird und bricht. Der Ge-
Kristall wird daher mit Indium an die Grundplatte gelotet (Schmelz-
punkt 155 °C), ebenfalls die Zuleitung zur Au-Elektrode. Bei beiden
Operationen mufl das Anwérmen und Abkiihlen der Kristalle sehr lang-
sam erfolgen.

Die Vorginge in Ge-Kristallzihlern wurden von AJRAPETANC und
Ryvikin [54] verfolgt. PARKINSON und BILANIUK [96] benutzten p-n-Ge-
Zahler fir Kernspektrometrie. MOKENZIE und BroMLEY [99] fanden fiir
5-MeV-a-Teilchen ein Energie-Aufldsungsvermégen von 3%, die Impuls-
anstiegszeit war kleiner als 3 us.

Man kann viele Si- oder Ge-Transistoren direkt als p-n-Kristallzihler
zum Nachweis von a-Strahlung benutzen, wie YAVIN [100] und ANanIa-
pEs und DEwDNEY [101] zeigten.

Ubersichtsartikel wurden von SALZBERGER [56], CRaWFORD [60], JoNus
[102] sowic WiLLiaMs und WEBB [111] geschrieben. CzuLius, EXGLER
und Kuckuck [109) geben eine griindliche Ubersicht iiber die Proble-
matik der Halbleiter-Sperrschichtzéhler. Die Literatur der Kristall-
detektoren wurde bis Mai 1962 in [110] zusammengestellt. Es sel noch
auf neuere interessante Spezialverofientlichungen [112—156] verwiesen.

AbschlieBend sei noch kurz auf das Gallium-Arsenid hingewiesen.
PristeEr [103] befaBte sich eingehend mit den Eigenschaften von Sperr-
schichtelementen aus GaAs, dic er zur Registrierung von Rontgen-
reflexen benutzte. Der unter Réntgenbestrahlung entstehende Kurz-
schluBstrom ist temperaturunabhéngig, er ist von der Réntgendosis-
leistung linear abhangig. Wickuam [104] beschrieb einen Ofen zur Zich-
tung von GaAs-Einkristallen.
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