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Abstract Positron annihilation lifetime spectroscopy is applied to BaSrFBr : Eu film which is used for the phosphore layer,

and afterwards the reliability and self-consistency of source corrections in the positron lifetime spectroscopy is investigated using

a 22Na positron emitter covered by thin foils. The positron lifetime showed no significant change through the various proton

irradiation energies. It is unusual that the measurements of the defects indicate that most of the defects were likely to have been

generated by X-ray radiation. This may have resulted from the Bragg peaks of the proton characteristics. The Bragg peak does

not affect the defect signals enough to distinguish the lifetimes and intensities in a material that is includes multi-grains. The

lifetime (τ1) associated with positron annihilations in the Ba, Br, and Eu of the sample was about 250 ps, and due to the

annihilations at F-centers or defects from the irradiated protons in sample, the lifetime (τ2) was about 500 ps.

Key words positron annihilation lifetime, BaSrFBr : Eu, proton irradiation, thin film.

1. 서 론

후지사가 처음 발표한1) 고분자 재료의 지지체 위에 형

광물질, 다결정체 층의 피사체 진단용 재료인 영상 판

(image plate)2)을 사용하여 신속한 영상 데이터를 얻고 있

다. 이 영상 판은 X선의 흡수율이 필름보다 더 좋고 재

생 효율이 높아서 사용 횟수가 많으며, 영상판 내부의 반

도체 특성을 띠는 X선 저장 형광 물질은 디지털화된 X

선의 이미지를 발생할 수 있고, X선이 조사되면 주사 결

함이라는 것에 의하여 X선 조사에 대한 정보를 저장할 수

있게 된다. 그리고 CR (Computer Radiology)을 사용하여

저장된 정보 복원을 위하여 영상판에 레이저로 Photo-

stimulable Luminescence (PSL)를 이용한 영상3)을 PACS

(Picture Archiving and communication System) 프로

그램으로 직접 볼 수 있어서, 증감지를 사용하여 필름을

현상하는 것 보다 상대적으로 저렴한 가격과 빠른 시간 내

에 영상을 확인할 수 있는 장점이 있다. 그러나 이 다결

정체 층 물질의 발광효율은 사용 빈도에 따라 저하되는데

현재까지 그 원인이 명확히 규명되어 있지 않으며, 병원

에서는 영상 판의 수명을 어림짐작하여 해상도 값에 따

라 임의로 정하여 교체하고 있다. 그러므로 최근에는 의

료산업에서 증감지 효율 저하에 관한 연구4,5,6)보다 영상

판 수명에 관한 연구7,8)가 더욱 중요시 되고 있다.

양전자 소멸 수명 측정법은 물질의 전자 구조, 결함 측

정, 전자의 밀도분포 및 운동량 분포 등 핵과 고체 물

리에서 사용되는 방법이다. 양전자 소멸 수명 측정법은

지난 30년 동안 재료의 특성이나 반도체 소자 결함 측

정에 이용되었으며,9,10) 결함에 대한 민감도가 ppm정도로

측정이 가능한 양전자 소멸 수명 측정법의 이용은 전자

와의 상호 작용을 통한 재료내의 원자 단위의 크기 결

함 특성을 측정하는 수단으로 연구되어 왔다. 측정법이 용

이하고 측정하는 경우에도 비파괴 방법의 하나로 시료에

전혀 영향을 주지 않으며, 나노미터 수준의 결함을 측정

할 수 있는 장점을 가지고 있다. 양전자는 전자의 반입

자로서 양전자가 전자와 소멸을 할 때는 대부분의 경우

2개의 감마선이 거의 180o 각도를 이루면서 방출된다. 일

반적으로 결함이 없는 시료에서의 양전자 수명은 100-

200 ps 정도로 측정되고 있다.11) 그러나 시료에서의 양

전자의 수명은 전자 밀도와 연관 되어있기 때문에, 전

자 밀도가 크면 수명이 짧지만 원자 공공 결함 등에 의

하여 전자 밀도가 낮으면 양전자가 결함에 포획되어 수
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명이 길어진다. 그러므로 결함에 대한 종류나 크기를 양

전자 소멸에 대한 수명 측정으로 얻을 수 있다.

본 연구에서는 다결정체 층 영상판 내부의 형광물질인

BaSrFBr:Eu 박막의 결함을 측정하여 영상판 수명과의 관

련성을 조사하고자 한다. 우주 개발의 관심에 따른 입사

되는 우주 방사선의 90% 정도인 양성자의 조사에 따르

는 BaSrFBr:Eu 박막의 효율 저하를 양전자 소멸 수명 측

정법(PALS: Positron Annihilation Lifetime Spectroscopy)

에 의한 결함의 양에 대한 분석을 사용하였다. 특히, 양

성자 조사의 에너지 세기에 따른 영상판의 형광물질 결

함의 특성을 분석함으로서 형광 물질 제조 및 정량적 수

명 연구를 위한 실험을 목적으로 수행하였다.

2. 실험 방법

BaSrFBr:Eu 박막의 다결정체 층은 AGFA사의 ADCC

MD 4.0인 BaSrFBr:Eu 형광 시료를 사용하였으며 각각

300 × 250 × 0.8 mm3인 것을 실험 편의상 15 × 15 × 0.8 mm3

의 크기로 제작하였다. 비닐로 코팅된 보호막의 두께는

10 µm이며 BaSrFBr:Eu 형광 물질은 두께가 250 µm인

것을 사용하였다. 양성자 조사로 사용된 BaSrFBr:Eu 시

료는 대학병원에서 진단용 영상 판으로 사용하는 것으로

실험 하였으며, 그 구조는 Fig. 1(a)과 같다. 병원에서는

영상 판독을 위하여 Computer Radiography (CR)를 사

용하며, AGFA사의 ADC Compact Plus CR 시스템으로

영상 판, 판독기 그리고 처리기와 의료영상을 표시하기

위한 저장 전달 장치인 PACS로 구성되어 있다. 양성자

빔 조사를 위하여 원자력의학원의 싸이클로트론 MC 50

가속기를 이용하였으며 빔의 세기는 37 MeV 10 nA를 사

용하였다. 뒷부분의 산란 에너지를 무시하고자 시료 뒤

에 알루미늄의 얇은 막을 사용하였으며, 본 실험에서는

3% 이하로 맞추었다. 조사하는 빔의 반치 폭은 42 mm

이며, 양성자 빔의 크기는 지름이 약 40 mm 의 크기로

조절하였다. 시료에 양성자 조사량은 3.78 × 1013 /cm2으

로 조정하였다. 본 실험에서는 BaSrFBr:Eu 시료의 양성

자 빔 조사에 의한 결함 정도를 알아보고자 하였으므로

실험 목적의 특성상 상온에서 수행하였다.

양전자 소멸 수명 측정법 실험을 하기 위하여 양전자

소스는 활성화 면적의 직경이 9.53 mm이고, 5 µm 두께의

티타늄 foil로 양면을 감싸고 있는 25 µCi 22Na 소스를 사

용하였다. 양전자의 열적 투과가 시료 내부에 들어가서

100 µm 보다 깊게 투과하므로 측정하려는 BaSrFBr:Eu

시료의 경우 표면의 보호막 두께가 10 µm 이며 형광 물

질의 두께가 250 µm로써 본 실험에서는 보호막의 두께를

무시 할 수 있다. Fig. 1(b)는 양전자 소멸 수명 측정 장

치를 보여 주고 있으며, 양전자 소스는 시료 한 쌍의 가

운데에 샌드위치 형태로 배치하였다. 양전자 소멸 수명

측정은 Fast-Fast 동시 측정 방법으로 사용하였으며, 측

정 시스템의 해상도는 대략 200 ps 정도이다. 관례적으로

스펙트럼 당 데이터는 2 × 106 개를 측정하였으며, 스펙트

럼 분석을 위하여 PALSFIT 프로그램을 사용하였다. 또

한 소스에 대한 보정을 위하여 소결 처리된 결함이 거의

없는 철 금속의 수명이 106 ps이므로 기준을 삼았으며, 일

반적으로 사용되는 스펙트럼은 2 가우시안 해석법을 사

용하였으며, 3개의 성분을 스펙트럼 분석으로 측정하였다.

3. 결과 및 고찰

양전자 소멸 수명 측정법은 양전자가 포획된 결함에서

의 소멸 시간을 측정하는 방법이다. Fig. 2는 양성자 빔

의 에너지를 0, 3, 5 MeV로 변화시키고 조사량은 양성

자의 입자 수가 약 1013~1020으로서 BaSrFBr:Eu 박막 시

료에 조사시켰을 때 측정한 τ와 성분 세기의 값이다. 이

값은 양전자 소스가 foil로부터 소멸되는 성분 값 τ = 350 ps

와, 성분 세기 13%를 보정한 후의 결과를 나타낸 것이

다. 가속기에서 나와서 조사된 양성자는 얇은 알루미늄
Fig. 1. Schematic Diagram of (a) the image plate and (b) Positron

Annihilation Lifetime System setup.
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창의 박막을 통과한 수소의 빔 라인에 의해 발생되며, 빔

이 사각형 모양이지만, 빔의 거리 조절을 하면, 크기와 에

너지를 변화시킬 수 있다. 양성자 조사에너지를 변화시키

면서, 조사량을 처음에 3.78 × 1013 ptls/cm2으로 하고 조

사량을 증가하며 각 시료에 조사 시켰을 때는 기 발표

된12) X-선 조사 후의 시간에 따라서 S 변수 값이 증가

되는 변화와는 서로 다른 경향으로 나타났다. 5 MeV 이

하에서는 τ 값이 조사에너지에 비례해서 변화의 차이가

없음을 알 수 있다. Fig. 2에서는 보이지 않지만 7.5,

20 Mev에서도 마찬가지로 큰 변화가 없음을 알 수 있

었다. τ1과 τ2의 경우에 각각 250 ps, 500 ps로 나타나는

데, τ1의 경우에는 성분의 세기(I1)가 70% 정도로써, 양전

자 소멸 율이 가장 크다. 그 이유는 BaSrFBr:Eu 박막의

경우에 Ba, Br, Eu의 성분으로부터 소멸된 양전자 소멸

에 대한 수명으로 생각이 된다. 일반적으로 반도체나 금

속에서의 양전자 소멸 시간이 150-300 ps이기 때문이다.

τ2는 BaSrFBr:Eu 박막의 구조가 정방정계로써13) Ba, Br

격자에 의한 공공의 F-센터가 생기므로 양전자 소멸 시

간이 증가한 것으로 생각이 되며, τ3의 경우는 2 ns 이

상으로서 준 안정화된 포지트로늄의 구성을 보여주고 있

다. 이때 τ2와 τ3의 각각 성분의 세기는 I2, I3이다. 시료

가 단 결정이 아닌 입자 알갱이의 크기가 5~10 µm인 다

결정 입자형태로서 양성자 조사의 경우에는 Bragg 피크

의 영향에 의한 결함 정도는 X-선에 의한 결함 형태를

쉽게 구별할 수 있는 실리콘에서 나타나는 결함처럼 조사

에너지에 따라서 다르게 나타나지 않는다. 양성자 조사 에

너지가 5 MeV보다 크면 Fig. 3에서 보이는 것과 같이

양성자의 투과 깊이가 BaSrFBr:Eu 박막 두께보다 커지

므로 본 실험에서는 고려하지 않았다. Fig. 3은 시료의

밀도가 4.95이며, 10000 입자의 양성자 조사량과 조사 에

너지에 따른 SRIM 시뮬레이션 결과이다.

Fig. 3은 양성자가 BaSrFBr:Eu 박막에 조사 되었을 때

나타나는 Bragg 피크의 깊이를 보여주고 있다. BaSrFBr:Eu

박막의 두께가 300 µm 이하이므로 양성자의 조사 에너

지를 7.5 MeV 까지 한 시뮬레이션의 결과이다. 양성자

조사 시뮬레이션의 결과로부터, X-선 조사 에너지의 경

우와 다르게 나타난다. 일정한 깊이에서 Bragg 피크가 나

타나므로 에너지에 따른 투과 깊이의 결과는 양전자 결

함 측정 실험에서는 양성자 조사에 의한 결함의 영향이

크지 않을 것임을 보여주고 있다. 임상에서는 양성자 조

사 에너지가 20 MeV 부근으로 피사체에 단순 표피 암 치

료를 하고 있다. X-선의 경우에는 표면으로부터 깊이에

따른 에너지의 감소가 심하기 때문에, 최근에는 고 에너

지 양성자 빔을 사용하면 Bragg 피크가 15 mm 정도 나

Fig. 2. (a) Positron lifetimes with intensities (%) of the BaSrFBr:Eu

thin film and (b) the film irradiated by the various proton energies. Fig. 3. SRIM simulations in BaSrFBr:Eu : (a) 3, (b) 5, and (c)

7.5 MeV proton irradiations : Bragg peaks are (a) 75.4, (b) 168 and

(c) 325 µm each.
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타나고 주변조직의 후유증을 최소화 하며, 깊이가 깊은

종양의 치료를 할 수 있으므로, 고 에너지의 양성자 빔을

이용하는 연구 발표14)는 증가하고 있다. 본 실험에서 양

성자 조사에너지를 20 MeV 사용하여 실험 하였으나 박막

의 두께가 300 µm 이하이므로 에너지 크기에 대한 시료

의 영향은 거의 없어서 결함의 증가는 보이지 않았다.

SRIM 시뮬레이션 결과를 따르면 에너지가 20 MeV인 양

성자는 본 박막 시료를 완전히 통과하는 깊이이므로 결

함의 유무를 알 수가 없다. Fig. 4는 양성자가 시료에

투과될 때의 Bragg 피크까지의 에너지 감소를 보여주고

있다. 양성자는 시료에 침투하면 Bragg 피크로 나타나므

로 양성자의 에너지 감소가 곧 표면에서 투과 깊이까지

결함의 증가를 의미한다고 볼 수 없다. BaSrFBr:Eu 박

막의 경우에는 양성자 조사에 의하여 생긴 Bragg 피크로

인한 결함의 증가보다 다 결정 물질과 F-센터에 따른 양

전자 소멸 시간의 변화가 크기 때문에 조사하기 전과 후

의 양전자 소멸 시간의 변화가 없다고 여겨진다.

Gupta et al.,15) 결함 모델 이론에 의하면, 일반적으로

결정 시료는 두 부분의 성분으로 나뉘며, 양의 (+) 전하

를 띈 입자는 결정 경계면 안에서 음의 (-) 전하를 띈 입

자는 결정 경계 표면에 몰려있으며, 이 두 입자들은 항

상 같은 수이고, 균형을 이루고 있기 때문이다 라고 보

고 되었는데, 이 모델에 따라서 운동량이 낮은 전자 입

자는 결정 경계표면에 음 전하를 띤 층이 생길 것이다.

결함 경계면 근처에는 전자선에 의한 음 전하를 띤 입자

가 많이 형성 될 것이고, 양전자는 속도가 낮은 전자와

소멸하면서 소멸시간이 증가 할 것이다. 그러므로 양전자

소멸 수명 측정 방법에서는 결함의 크기 및 시료의 변화

를 측정이 가능하게 하는 것으로 여겨진다. J. G. Shin

et al.12)에 따르면 BaSrFBr:Eu 박막에서는 X-선을 조사

하면 Eu2+에서 Eu3+의 이온 상태로 변하는 과정에서 전

자는 가전대로 부터 전도대로 개방되고, 이 전자는 결정

속에 형성되어 있던 할로겐 이온의 홀에 포획되는데, 양

성자 조사의 경우에는 양성자가 대신 포획되어 결함이

크게 증가하지 않게 된다.

4. 결 론

본 실험에서는 양전자 소멸 수명 측정 방법을 이용한

양성자 조사의 에너지 변화에 따른 결함의 크기를 연구

하였다. 우주 방사선의 90%를 차지하는 양성자는 박막 시

료에 양성자 조사를 하면 결함의 크기는 변화할 수 있지

만 X-선 조사의 경우 에서와 같이 양성자 조사에너지의

변화에 따른 소멸 시간에 따른 결함의 증가는 보이지 않

는다. 그 이유는 BaSrFBr:Eu 박막에서 양성자 조사의 경

우의 Bragg 피크 영향은 박막 내부에 다 결정 알갱이가

도포되어 있는 결함과 F-센터로 생성되는 양전자 소멸 시

간보다 결함 형성에 기여하는 것이 작아서 조사 에너지

의 변화에 따른 결함의 증가는 PALS 소멸 시간의 변화

가 현저히 나타나지 않는 것이다. 양성자 조사의 경우에

는 양성자가 대신 F-센터에 포획되어 결함이 크게 증가

하지 않을 것으로 여겨진다. 또한 7.5 MeV 보다 큰 에

너지 조사 실험에서는 시뮬레이션 결과로 부터 양성자는

이미 350 µm 박막 시료를 투과하였다.
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