A. Malinowska, E. Wierzbicka, W. Wierzchowski, ...

Badanie struktury defektowej w nowych rodzajach scyntylacyjnych
monokrysztalow mieszanych granatow
lutetowo-itrowo-glinowych [Lu Y, ] ALO,, (LuYAG)
niedomieszkowanych oraz aktywowanych prazeodymem

Agnieszka Malinowska', Edyta Wierzbicka', Wojciech Wierzchowski', Krystyna Mazur!,
Magdalena Romaniec!, Jarostaw Kisielewski!, Marek Swirkowicz!,
Wilodzimierz Szyrski', Winicjusz Drozdowski?

! Instytut Technologii Materialow Elektronicznych
ul. Wolczynska 133, 01-919 Warszawa;
e-mail: agnieszka.malinowska@itme.edu.pl

2 Zespot Spektroskopii Materiatow Scyntylacyjnych i Fosforow
Instytut Fizyki, Wydziat Fizyki, Astronomii i Informatyki Stosowanej
Uniwersytet Mikotaja Kopernika, ul. Grudzigdzka 5, 87-100 Torun

Streszczenie: Przedmiotem pracy jest ujawnienie i charakteryzacja realnej struktury nowych typow scyntylacyjnych mo-
nokrysztatéw mieszanych granatow lutetowo-itrowo-glinowych (Lu Y ),ALO , (LuYAG) aktywowanych prazeodymem
oraz niedomieszkowanych. Badania wykonano przy uzyciu konwencjonalnego zroédta promieniowania rentgenowskiego
metoda rentgenowskiej topografii dwukrystalicznej oraz za pomoca dyfraktometrii wysokorozdzielczej. Wykonano rowniez
badania polaryskopowe. Na wybranych probkach przeprowadzono badanie jednorodnosci sktadu chemicznego za pomoca
skaningowego mikroskopu elektronowego z przystawka do spektroskopii z dyspersja energii (EDX). Topogramy rentge-
nowskie przebadanych probek wskazuja na dobra jakos¢ strukturalng badanych monokrysztalow. Pewnym problemem
strukturalnym zaobserwowanym na wykonanych topogramach dwukrystalicznych sg napr¢zenia sieci, ktorych pierwotna
przyczyna sa efekty segregacyjne i rozne obszary $ciankowane.

Stowa kluczowe: dyfrakcyjna topografia rentgenowska, defekty sieci krystalicznej, metoda Czochralskiego, materiaty
scyntylacyjne, mieszane granaty lutetowo-itrowo-glinowe

Investigation of the defect structure in the new types of undoped and Pr-doped scintillator
single crystals of mixed lutetium-yttrium-aluminum garnets [Lu Y, ],ALO,, (LuYAG)

Abstract: The present paper concerns revealing and detailed characterization of the real structure of the new scintillator
crystals of mixed lutetium-yttrium-aluminum garnets (Lu Y, ),ALO , (LuYAG), either undoped or activated by praseody-
mium. The characterization of the crystals has been performed by means of the following methods, using conventional
X-ray sources: double crystal topography and high resolution diffractometry. Polariscopic investigations have also been
performed. Moreover, selected samples have been studied by scanning electron microscopy with energy dispersive X-ray
spectrometer (EDX) attachment, among others to investigate their chemical homogeneity. The topographs of the analyzed
samples indicate a good crystallographic quality of the crystals. Some crystallographic imperfections include residual strains,
primarily caused by dopant and chemical composition segregation as well as some facetted regions.

Key words: X-ray diffraction topography, crystal lattice defects, Czochralski method, scintillator crystals, mixed lutetium-yttrium-
-aluminum garnets

1. Wstep

Jednym z obszar6w intensywnych badan w ostatnich
latach sg materiaty scyntylacyjne, ktore moga by¢ szero-
ko wykorzystywane w fizyce jadrowej i fizyce wysokich
energii, astronomii, chemii oraz diagnostyce medyczne;j.
Materiaty scyntylacyjne stosowane sg miedzy innymi
w urzadzeniach przeznaczonych do detekcji réznego rodza-
ju czastek (produktow zderzen w akceleratorach i zderza-
czach, kwantéw, czastek jonizujacych, promieniowania
kosmicznego, czy neutrin stonecznych), w systemach bez-
pieczenstwa i kontroli tadunku w transporcie lotniczym,

w systemach kontroli jakos$ci produktow przemystowych
oraz w diagnostyce medycznej: w rentgenowskiej to-
mografii komputerowej (CT), tomografii pozytronowej
(PET) oraz w emisyjnej mammografii pozytronowe;j
(PEM) [1 — 21]. Na szczeg6lng uwage zastuguja ostatnie
z wymienionych zastosowan. Techniki PET i PEM sa
rezultatem badan nad opracowaniem metody umozliwia-
jacej wcezesniejsze wykrywanie zmian nowotworowych
w gruczotach piersi niwelujacej ograniczenia popularnych
do tej pory metod mammografii rentgenowskiej oraz
rezonansu magnetycznego (MRI). Dedykowana tylko do
badania gruczotéw piersiowych metoda PEM ma wyzsza
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rozdzielczo$¢ niz PET-CT i umozliwia obrazowanie raka
piersi na poziomie metabolicznym.

Najbardziej obiecujaca grupa materiatdéw scyntylacyj-
nych sg scyntylatory wykorzystujace krysztalty tlenkowe
[2 — 28], w szczegdlnosci aktywowane prazeodymem.
Wykazujg one lepsze w poréwnaniu np. z halogenkami
wlasciwosci mechaniczne, takie jak nichigroskopijnosé,
mniejsza tupliwosé, czy latwiejsza obrobka. Domieszka
prazeodymu w tej samej matrycy zapewnia szybszg emisj¢
w stosunku do wczeséniej stosowanego ceru. Nalezy tu
wyr6zni¢ granaty glinowe: itrowy Y, A O :Pr (YAG:Pr)
oraz wprowadzony pozniej ze wzgledu na trudnosci
w otrzymywaniu dobrej jakoéci monokrysztalow granat lu-
tetowy Lu,Al,O ,:Pr (LuAG:Pr), przewidywany do zasto-
sowania m.in. w tomografii i mammografii pozytronowej
oraz misjach mi¢dzyplanetarnych. Najnowszy aparat PEM
opracowany w Japonii oparty jest wiasnie na krysztale
LuAG:Pr, ktéry z sukcesem zastgpit krysztat Lu,SiO,:Ce
(Ce:LSO). LuAG:Pr charakteryzuje si¢ przede wszystkim
szybka scyntylacja oraz znakomitg zdolnoscia rozdziel-
czg [10]. Do stabszych jego stron nalezy natomiast mata
wydajnos¢ scyntylacji, ktora jest jednak poréwnywalna
z wydajnos$cig Ce:LSO [7 - 8]. Trudnoéci w otrzymywaniu
LuAG sprawia wysoki punkt topnienia oraz cena wysokiej
jakosci materiatow wsadowych (szczegolnie Lu,O,). Prze-
prowadzone badania wskazuja, iz zwickszenie wydajnosci
scyntylacji oraz czeSciowe uniknigcie pozostatych trud-
no$ci mozna uzyska¢ w granatach mieszanych lutetowo-
itrowo-glinowych [Lu Y, ].ALO, :Pr (LuYAG:Pr).

W przeciwienstwie do do$¢ licznych prac dotyczacych
otrzymywania i wlasciwos$ci (zwlaszcza scyntylacyjnych)
krysztatdw YAG i LuAG [2 — 6, 8 — 19, 21] domieszko-
wanych réznymi jonami ziem rzadkich, niewiele prac
dotyczy krysztatow mieszanych LuYAG [7, 20]. Wynika
to najprawdopodobniej z faktu, ze niewiele laboratoriow
bylo w stanie opracowac¢ technologi¢ otrzymywania wy-
sokiej jakosci monokrysztatow LuYAG. Istotne sukcesy
w opracowaniu technologii otrzymywania monokrysz-
tatbw LuAG i LuYAG osiaggnicto w ostatnim czasie
w Zaktadzie Technologii Monokrysztatow Tlenkowych
(Z-18) ITME. Zaklad ten stal si¢ wczesniej jednym
z dwoch laboratoriow na $wiecie, ktore opanowaly umie-
jetno$¢ otrzymywania duzych krysztalow scyntylacyjnych
LuAlO,:Ce (LuAP:Ce).

Optymalizacja warunkéw wzrostu monokrysztatow
metoda Czochralskiego wymaga przeprowadzenia wielu
prob i systematycznej kontroli jakosci krysztatow. Mono-
krysztaty zawieraja defekty powstajace w wyniku réznego
rodzaju zaburzen i fluktuacji podczas procesu krystalizacji
oraz procesu chtodzenia. Defekty te znacznie ograniczaja
mozliwosci zastosowan [10]. Ujawnianie i identyfikacja
defektow rozciagltych pozwala na uzyskanie informacji
nie tylko o jakosci krysztatu, ale takze o procesach i me-
chanizmach prowadzacych do powstawania ewentualne;j
struktury defektowe;j.

Znane autorom publikacje dotyczace defektow rozcia-
glych powstajacych podczas procesu krystalizacji i chto-

dzenia tej grupy krysztalow opisuja wyniki dla monokrysz-
taléw YAG, YbAG, LuAG oraz GGG niedomieszkowanych
lub domieszkowanych Nd, Er [22 — 28]. Zaobserwowano
w nich pasma segregacyjne i zanalizowano ich przebieg
wzdhluz calego krysztalu, ujawniono tez rdzen w centrum
krysztatu utworzony z jednego lub kilku obszarow $cian-
kowanych. W cze$ci poczatkowej krysztatu zaobserwo-
wano defekty solute trails bedace rurkowatymi obszarami
op6znionej krystalizacji za zanieczyszczeniami powoduja-
cymi lokalne zjawisko przechtodzenia st¢zeniowego. Pod-
jeto probe okreslenia zalezno$ci wystepowania gazowych
jamek od wybranych parametrow wzrostu. Wszystkie te
defekty znacznie zmniejszaja mozliwosci aplikacyjne tych
monokrysztatow, gdyz sa przyczyna np. niejednorodnos$ci
rozktadu domieszki, a tym samym niekorzystnie wpltywaja
na jednorodno$¢ optyczng materiatu. Zgodnie z wiedza
autorow w literaturze brakuje prac opisujacych strukture
defektowa monokrysztatéw mieszanych LuYAG.

W pracy scharakteryzowano i porownano strukture
defektowg wybranych monokrysztalow mieszanych
LuYAG, ze szczegdlnym uwzglednieniem krysztatow
o podstawowych sktadach: YAG oraz LuAG - niedomiesz-
kowanych oraz domieszkowanych prazeodymem. Badania
zostaly przeprowadzone gtéwnie metoda rentgenowskiej
topografii dyfrakcyjnej, bardzo czulej na zmian¢ nachy-
lenia ptaszczyzn sieciowych wzgledem wiagzki padajacej
oraz zmian¢ odlegtos$ci miedzyptaszczyznowych. Dla
wybranych przypadkow badania uzupelniono wynikami
uzyskanymi za pomocg wysokorozdzielczej dyfrakto-
metrii rentgenowskiej oraz skaningowej mikroskopii
elektronowe;j.

2. Badane materialy

Wszystkie badane monokrysztaty zostaty otrzymane
metoda Czochralskiego w Zaktadzie Technologii Mate-
riatow Tlenkowych (Z-18) w ITME. Badania warunkow
krystalizacji mieszanych krysztaléw granatu LuYAG
domieszkowanych prazeodymem prowadzono na apara-
turze Oxypuller 20 - 04 firmy Cyberstar (Francja) z grza-
niem indukcyjnym. Ze wzgledu na wysoka temperaturg
topnienia krysztalu LuAG (wynoszaca okoto 2040°C)
i wspotezynnik przewodzenia ciepta wynoszacy 8,3 Wm'' °C,
zaprojektowano i wykonano specjalny uktad cieplny do
monokrystalizacji. Zapewnito to w ramach okreslonej
przestrzeni dla tygla z ciecza i rosngcego krysztatu uzy-
skanie wlasciwego ksztattu frontu krystalizacji, a zatem
optymalnych warunkéw wzrostu dla danego materiatu.

Jako materiat wyj$ciowy do krystalizacji zastosowano
mieszaning o sktadzie stechiometrycznym nastepujacych
tlenkow: itru, glinu i lutetu o czystosci 4,5 N oraz do-
mieszke tlenku prazeodymu o czystosci 5 N. Z powodu
pojawiajacych sie probleméw z krystalizacja w kierunku
[111] po wnikliwej analizie literatury zdecydowano o wy-
cigganiu krysztatéw LuAG w kierunku [100]. Orientacja ta
pozwala na uzyskanie krysztatdéw z mniejszym rdzeniem.
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HEMEIRI T

Rys. 1. Przyktady monokrysztatow LuYAG otrzymanych metoda
Czochralskiego w Zaktadzie Technologii Materiatow Tlenko-
wych (Z-18) w ITME.

Fig. 1. Examples of LuYAG single crystals grown by the Czo-
chralski method at the Department of Oxide Single Crystals
Technology at the Institute of Electronic Materials Technology.

Krysztaty te byly otrzymywane zaré6wno w atmosferze
azotu, jak i argonu. Zachowujac ustalone doswiadczalnie:
warunki cieplne, szybkos¢ wzrostu 1 - 1,5 mm/h, szyb-
ko$¢ obrotowa 15 - 20 obr./min, kierunek wzrostu [100],
czas studzenia po procesie wzrostu 24 godz. - otrzymano
krysztaty, ktore charakteryzowaly si¢ duza przezroczy-
stoscig, jasnozielonym kolorem, regularnymi ksztattami
i brakiem zauwazalnych defektow strukturalnych (Rys. 1).
Przygotowujac wsady do krystalizacji, domieszke praze-
odymu podstawiono w miejsce itru lub lutetu w granatach
podstawowych lub sumarycznie w miejsce itru i lutetu
w granatach mieszanych. Wspotczynnik segregacji Pr
w [(Lw,Y), Pr ],ALO,, przyjeto jako k = 0,08.

W pracy przedstawiono wyniki badan dla monokrysz-
tatow mieszanych granatow lutetowo-itrowo-glinowych
[Lu Y, 1,ALO,, o nastepujgcych zréznicowanych sktadach

X 1x

(dla x = 0; 0,25; 0,5; 0,75; 1,0):

* niedomieszkowane:
- Y ALO,, (YAG),

- Lu,ALO,, (LuAG);

» domieszkowane 0,2% at. prazeodymu:

- YAG:0,2% at. Pr,

- LuAG:0,2% at. Pr,

- [Lu,,,Y, ;s],ALO,,:0,2% at. Pr (LuYAG-25:0,2% Pr),
- [Lu,,Y,J,ALO,,:0,2% at. Pr (LuYAG-50:0,2% Pr),
-[Lu 1,AL0,,:0,2% at. Pr (LuYAG-75:0,2% Pr).

0,75Y0,25 5712

Do badan rentgenowskich wykorzystano nastgpuja-
ce probki: wycigte i wypolerowane chemicznie plytki
o grubo$ci 1 mm i wymiarach 5 x 5 mm? (z poczatko-
wej 1 srodkowej czgscei krysztatu) oraz ptytki o grubosci
~ 200 pm zawierajace caly przekrdj poprzeczny krysztahu.

3. Metody badawcze

3.1. Rentgenowska topografia dyfrakcyjna

Badania realnej struktury monokrysztatow [Lu(lfx)YxLAlSO12
(LuYAG) przeprowadzono gtownie za pomoca metody
rentgenowskiej topografii dwukrystalicznej, b¢dacej obok
metody Langa jedna z dwoch gtéwnych metod rentgenow-
skiej topografii dyfrakcyjnej. Rentgenowska topografia
dyfrakcyjna jest niezwykle uzyteczna do charakteryzacji
defektow powstajacych na skutek niestabilnosci podczas
procesu krystalizacji 1 chtodzenia krysztatu dzigki ujaw-
nieniu deformacji sieci towarzyszacej tym defektom.
Metoda topografii dwukrystalicznej charakteryzuje si¢
jeszcze wigksza niz metoda Langa czuloscig na zmiany
nachylenia ptaszczyzn odbijajacych i zmiany odlegtosci
miedzyptaszczyznowych.

Ze wzgledu na zbyt duzg absorpcj¢ badanych probek
monokrysztatdéw LuYAG i konieczne dhugie czasy eks-
pozycji (~ 60 h przy grubosciach ptytek ponizej 200 pm
przy uzyciu promieniowania konwencjonalnego MoKa., )
zastosowanie transmisyjnej topografii Langa bylo bardzo
utrudnione i w dotychczasowych badaniach zastosowano
glownie metodg odbiciowej topografii dwukrystaliczne;j.
Technika ta dzigki duzej czuto$ci umozliwia ujawnienie
szczegdtow pol naprezen dyslokacji, wydzielen i stabych
efektow segregacyjnych, przy stosunkowo krotkich cza-
sach ekspozycji (~ 2 h w przypadku emulsji jadrowej
Iiford L4). Stabsza jej strong jest to, ze otrzymuje si¢
informacje¢ jedynie z warstwy przypowierzchniowej bada-
nego materiatu (w aktualnym przypadku, w zalezno$ci od
punktu ekspozycji na krzywej odbicia, od okoto mikrona
do kilkunastu pm).

Metoda topografii dwukrystalicznej przypisywana jest
zwyczajowo U. Bonsemu i F. Kapplerowi [29 — 30], ktorzy
jako pierwsi uzyskali odwzorowania uj$¢ dyslokacji na
powierzchni¢ w monokrysztatach krzemu i germanu, lecz
pionierami tej metody byli Bond i Andrus [31].

W topografii dwukrystalicznej wykorzystuje si¢ tzw.
uktady rownolegle lub quasi rownolegte, w ktorych
ptaszczyzny odbijajace si¢ w monochromatorze i probce
maja zblizone do siebie odleglosci miedzyptaszczyznowe.
W stosowanych aktualnie uktadach zgodno$¢ odlegtosci
migdzyplaszczynowych byla na poziomie ponizej 5%
i odpowiadata nieréwnolegtosci wiazki padajacej i odbitej
od drugiego krysztatu rzgdu 5°. W uktadach réwnoleglych
eliminowana jest, a w quasi-rownolegltych znacznie ogra-
niczana jest dyspersja widmowa na obydwu krysztatach,
dzigki czemu uzyskuje si¢ bardzo waskie krzywe odbicia,
zapewniajac wysoka czuto§¢ metody.

Istotnym udoskonaleniem metody topografii dwukry-
stalicznej jest wykorzystanie monochromatora z refleksem
asymetrycznym. Asymetrycznie cigty krysztal mono-
chromatora zastosowali juz jako pierwsi Bond i Andrus
[31], uzyskujac ta metoda iloSciowe wyniki dotyczace
deformacji, a nastgpnie Renninger [32]. Schemat takiego
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w kﬂ(:iew/ 4
A
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L 2
znaczne zwiekszenie czulosci i
lepsze zblizenie rejestrowanych
wypadkowych krzywych
dyfrakcyjnych  do  rzeczywistej
krzywej dyfrakcyjnej badanego
krysztatu.
zrodto

najwieksza czuto$¢ metody przy ustawianiu ekspozycji
topogramow na zboczu maksimum odbicia (ujawnianie
wzglednych zmian stalej sieci 4a/a na poziomie do 10%)

film

w
Pochodna krzywej

dyfrakcyjnej P(@)

\:ip(@) Ad
AT =2~ g0+ 7, 7 A0

" T
zmiana kata Bragga sktadowa

monochromator

wywotanawzgledna zmiang dezorientacji
odlegtosci w ptaszczyznie
miedzyptaszczyznowych dyfrakcji

Rys. 2. Metoda topografii dwukrystalicznej realizowana w uktadzie Renningera z silnie asymetrycznym odbiciem na monochro-

matorze [31].

Fig. 2. Double crystal method realized in the Renninger system with strongly asymmetric reflection on the monochromator [31].

uktadu eksperymentalnego przedstawiony jest na Rys. 2.

Zastosowanie odbicia asymetrycznego z mniejszym
katem poslizgu (tzn. katem nachylenia promieniowania
padajacego do powierzchni) (O - ¢) (O - kat Bragga, ¢ —
kat asymetrii) powoduje zawezenie szerokosci katowej
wiazki promieniowania odbijanego przez monochromator
(ijednoczesnie zwickszenie przekroju poprzecznego wiaz-
ki) proporcjonalnie do czynnika \sin(@ - ¢) / sin(@ + ¢),
zapewniajac lepsze zblizenie rejestrowanych wypadko-
wych krzywych dyfrakcyjnych do rzeczywistej krzywej
dyfrakcyjnej badanego krysztalu. Dzieki zastosowaniu
asymetrycznego monochromatora krzywe staja si¢ znacz-
nie wezsze 1 majg bardziej stromo nachylone zbocza, co
zapewnia znaczne zwigkszenie czutosci.

Przy zastosowaniu ogniska punktowego uzyskuje
si¢ rowniez mozliwos¢ separacji sktadowej Ko,. Wigzka
padajaca na badany krysztat moze by¢ z duzym przybli-
zeniem traktowana jako fala ptaska. Kontrast w topografii
dwukrystalicznej mozna z duza doktadnoscia interpreto-
wac jako wynik lokalnych przesuni¢¢ maksimum odbicia
wywotanych przez deformacje¢ sieci [30 — 32]:

dP(®) | Ad .
70 —dtg®+ng nAO|.

Al= (M

Pierwszy czton w nawiasie opisuje zmiang kata Bragga
wywolang wzgledng zmiang odlegtosci migdzyplaszczy-
znowych, a drugi sktadowa dezorientacji w ptaszczyznie
dyfrakcji. Wektory jednostkowe i, i 7, s3 rownolegte
odpowiednio do wektora dyfrakcji i osi skrecenia ®A.
Pochodna krzywej dyfrakcyjnej P(®) brana jest w punkcie
krzywej dyfrakcyjnej, w ktorym ustawiony jest spektro-
metr dla ekspozycji topogramu. Ze wzoru (1) wynika,
ze najwicksza czulo$¢ metody uzyskuje przy ustawianiu

ekspozycji topograméw na zboczu maksimum odbicia,
zapewniajacg ujawnianie wzglednych zmian statej sieci
Aala na poziomie do 10%. Mamy réwniez do czynienia
z istotnym spadkiem kontrastu w samym wierzchotku
krzywej dyfrakcyjnej i odwrdceniem si¢ kontrastu po
drugiej stronie maksimum odbicia.

Topogramy dwukrystaliczne LuYAG otrzymywano za
pomoca spektrometru dwukrystalicznego wzorowanego
na opisanym przez Bubakova [33 - 34], wykorzystu-
jacym precyzyjne teodolity WILD T3A. Zastosowano
promieniowanie CuKa, i uktady zblizone do uktadu
Renningera z do$¢ silnie asymetrycznym refleksem 511
na monochromatorze germanowym (z katem Bragga ~ 45°
i katem wejscia ~ 9°) i refleksem o mozliwie niewielkiej
asymetrii na badanym krysztale. Eliminacja skladowej
CuKo, byta mozliwa dzigki szczelinie kolimujgcej przed
monochromatorem.

Przy badaniach krysztatow o silnych wygigciach za-
stosowano technike topograméw typu zebra [35] (zebra
pattern) — natozone (naswietlone) na jednym filmie topo-
gramy przy zmienianych skokowo ustawieniach probki
— zwigkszajac w ten sposdb mozliwos¢ odwzorowania
catej powierzchni probki.

Wszystkie zamieszczone topogramy rentgenowskie sg
kopiami bezposrednimi (posiadajgcymi taki sam kontrast
jak topogramy naswietlone) wykonanymi za pomocag
skanera.

3.2. Metody uzupelniajace
W celu sprawdzenia jako$ci powierzchni ptytek mono-

krystalicznych przeprowadzono pomiary na znajdujacym
si¢ w wyposazeniu Zaktadu Badan Mikrostrukturalnych
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ITME wysokorozdzielczym dyfraktometrze z konwen-
cjonalng lampg rentgenowska (promieniowanie CuKo,,
A = 0,154 nm) zaadoptowanym do wykonywania po-
miaré6w wysokokatowych, jak i reflektometrycznych.
W zastosowanym uktadzie wykorzystano pionowo potozo-
ne ognisko liniowe, ktdrego szerokos¢ wynosita 0,05 mm
(jest to rowniez szeroko$¢ wiazki padajacej na krysztat),
a wysokos¢ byla funkcja szczeliny ograniczajacej i wy-
nosita minimum 3 mm. W prezentowanej pracy badania
wykonano w skanie 6/26, podczas ktorego probka i de-
tektor zmieniajg pozycje w sposob sprzezony.

Dodatkowych informacji na temat jako$ci powierzchni
oraz jednorodnos$ci sktadu dostarczyly autorom badania
przeprowadzone za pomocg wysokorozdzielczej skaningo-
wej mikroskopii elektronowej na mikroskopie Carl Zeiss
AURIGA CrossBeam® Workstation w Zakladzie Badan
Mikrostrukturalnych ITME.

Przeprowadzono réwniez badania za pomoca uprosz-
czonej mikroskopii polaryzacyjnej — makrofotografii
cyfrowej przy zastosowaniu skrzyzowanych polaryzato-
réw liniowych (probka umieszczana jest miedzy dwoma
polaryzatorami). Do badan zastosowano obiektyw Sigma
2.8/50 makro i aparat Olympus EPM2.

4. Wyniki

Ponizej przedstawiono wyniki dla wybranych probek
monokrysztatow [Lu, Y ],ALO,, (LuYAG). Topogramy
rentgenowskie przebadanych ptytek wskazuja na dobra ja-
kos¢ krystaliczng badanych monokrysztatow. Pewnym pro-
blemem strukturalnym zaobserwowanym na wykonanych
topogramach dwukrystalicznych sa naprezenia sieci. Ich
pierwotng przyczyna sg efekty segregacyjne, obszary $cian-
kowane i solute trails, ale zasi¢g ujawnianych naprezen
jest do§¢ znaczny i obejmuje réwniez obszary pozbawione
ww. defektow. Topogramy dwukrystaliczne wykazuja
w obszarach $ciankowanych zmiang (w stosunku do
reszty krysztalu) parametréw sieciowych na poziomie
5-10°. Zmiana ta jest najprawdopodobniej zwigzana
z nieznacznymi zmianami sktadu chemicznego.

Na podstawie dotychczasowych badan za pomoca
rentgenowskiej topografii dyfrakcyjnej zaobserwowano
pewne roznice w strukturze defektowej pomigdzy grupami
YAG, LuAG, LuYAG, jednakze obserwacje te wymagaja
dalszej weryfikacji.

Najlepsza doskonatos¢ krystaliczna wykazuja mono-
krysztaty YAG (Rys. 3), ktorych topogramy nie ujawnity
kontrastow zwigzanych z prazkami segregacyjnymi czy
wydzieleniami, mogacych wskazywac na niejednorodnosé
chemiczng. Zaobserwowano natomiast zmiany zaczer-
nienia pewnych obszaré6w na topogramach krysztatow
YAG, co wskazuje na pewne wygigcie probek (obszary
wykazujace na topogramach dwukrystalicznych takie sa-
mo zaczernienie odpowiadaja obszarom krysztatu o takiej
samej efektywnej zmianie kata Bragga, bedacej tacznym
wynikiem zmiany nachylenia ptaszczyzn odbijajacych

oraz zmiany odleglo$ci migdzyptaszczyznowych).

W przypadku wickszych odstepstw od rownoleglosci
uktadow stosowanych w metodzie topografii dwukrysta-
licznej na topogramach moze pojawi¢ si¢ pewien udzial
kontrastu bezposredniego powstajacego dzigki dyspersji
widmowej. Kontrast ten jest jednak w obecnie badanych
krysztatach, analogicznie jak w YAG [24], bardzo staby
i pojawia¢ si¢ moze jedynie w obszarach bardzo silnych
deformacji na granicach obszaréw $ciankowanych i solute
trails.

Topogram probki YAG wycietej blisko zarodzi krysz-
talu ujawnil kontrast dyfrakcyjny zwigzany z obszarem
$ciankowanym (facetted region) odpowiadajacym spo-
wolnionemu wzrostowi na plaszczyznach niskowskazni-
kowych (Rys. 3d).

Topogramy ptytek wycigtych z niedomieszkowanego
monokrysztalu LuAG (Rys. 4) ujawnity regularne kontra-
sty zwigzane z prazkami segregacyjnymi odzwierciedlaja-
cymi uklad powierzchni krystalizacji oraz — szczegdlnie
w probkach wycietych z poczatku krysztatu (Rys. 4b, ¢) —
kontrasty zwigzane z obszarami $ciankowanymi w okolicy
rdzenia. Podobny wynik daja topogramy prébek
wycietych z krysztatow LuAG domieszkowanych
prazeodymem (Rys. 5). W tym wypadku jednak zaob-
serwowano dodatkowo grupy kontrastéw zwigzanych
z defektami objgtosciowymi typu wydzielenia lub solute
trails (rurkowatymi obszarami opdznionej krystalizacji
pojawiajacymi si¢ za wtraceniami zanieczyszczen), ale nie
mozna wykluczy¢ rowniez obecno$ci dyslokacji. Defekty
te wystepuja zarowno w okolicy rdzenia, jak rowniez
blisko brzegu krysztalu (Rys. 5b, c).

W monokrysztatach mieszanych LuYAG (Rys. 6 —
13) o trzech réznych sktadach ujawniono, podobnie jak
w przypadku krysztatéw LuAG, prazki segregacyjne od-
zwierciedlajace kolejne potozenia powierzchni wzrostu.
Charakterystyczny jest tutaj natomiast §ciankowany rdzen
z symetrig zblizona do czterokrotnej. Kontrasty dyfrakcyj-
ne zwigzane z tymi obszarami §ciankowanymi (facetted
regions) odpowiadaja spowolnionemu wzrostowi na plasz-
czyznach niskowskaznikowych (prawdopodobnie typu
{112}). Zaobserwowano réowniez kontrast dyfrakcyjny
zwigzany z efektami segregacyjnymi zwigzanymi z plasz-
czyznami, na ktorych nastepuje wzrost wewnatrz obszaru
$ciankowanego, inaczej mowiac segregacje obserwowane
wewnatrz tych obszardéw sg zwigzane z ich przecigciem
z kolejnymi potozeniami powierzchni wzrostu. Struk-
tura defektowa ujawniona w monokrysztatach LuYAG
wykazuje cechy podobienstwa ze strukturg defektowa
monokrysztatow granatow YAG oraz Yb,Al.O,, (YbAG)
opisang w pracach [23 — 25]. Dotychczas nie zaobser-
wowano w strukturze defektowej LuYAG znaczacych
roznic zwigzanych ze zmiang sktadu (proporcji miedzy
atomami Lu iY). W krysztalach LuYAG zaobserwowano
najwicksze naprezenia.

Wszystkie topogramy ujawniajg niestety obecno$¢ rys
wskazujacych na pewne niedoskonato$ci zastosowanego
procesu polerowania.
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YAG

| Probki o wymiarach 5x5x1mm?3 |
Rentgenowskie odbiciowe topogramy dwukrystaliczne

| YAG niedomieszkowany | | YAG:0,2%Pr |

Prébka 1 Prébka 2 Prébka3, blisko zarodzi
' Rysy

A

=y

Zmiany zaczernienia kliszy || Kontrast dyfrakcyjny zwiazany z pojedyncza $cianka odpowiadajaca spowolnionemu
swiadczace wzrostowi na ptaszczyznie niskowskaznikowej
o wygieciu probek (prawdopodobnie typu {112})

Rys. 3. Rentgenowskie odbiciowe topogramy dwukrystaliczne probek wycigtych z monokrysztatu Y, ALO , (YAG); promieniowa-
nie CuKa, (4 = 0,154 nm), refleks 642. Topogramy odpowiadajg odwzorowaniu obszaréw o wymiarach 5 x 5 mm?* (pelny wymiar
probki). X oznacza rzut kierunku wiazki padajacej na ptaszczyzne rysunku.

Fig. 3. X-ray back-reflection double-crystal topographs of the samples cut out from a Y,Al.O,, (YAG) single crystal; CuKo, radiation
(A =0.154 nm), 642 reflection. The topographs correspond to the projection of the whole near-surface regions of the samples with
dimensions of 5 x 5 mm?. X denotes a projection of the X-ray beam direction on the film.
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Rys. 4. Rentgenowskie odbiciowe topogramy dwukrystaliczne probek wycigtych z niedomieszkowanego monokrysztalu Lu, ALO , (LuAG);
promieniowanie CuKa, (4 = 0,154 nm), refleks 840. Topogramy (a) — (b) odpowiadaja odwzorowaniu obszaréw o wymiarach
5 x 5 mm? (petny wymiar probki). X oznacza rzut kierunku wiazki padajacej na ptaszczyzng rysunku.

Fig. 4. X-ray back-reflection double-crystal topographs of the samples cut out from an undoped Lu,ALO,, (LuAG) single crystal;
CuKao, radiation (4 = 0.154 nm), 840 reflection. The topographs (a) — (b) correspond to the projection of the whole near-surface
regions of the samples with dimensions of 5 x 5 mm?. X denotes the projection of the X-ray beam direction on the film.
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LuUAG:0.2%Pr

Rentgenowskie odbiciowe topogramy dwukrystaliczne
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Prazki segregacyjne Kontrasty dyfrakcyjne z:;il;::n: z);;:ek‘zj:‘?

zwigzane z uklfadem zwigzane z obszarami objetosciowymi typu
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Probka zawierajgca
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poprzecznego krysztatu

Zmiany zaczernienia kliszy swiadczace o wygieciu probek

Rys. 5. Rentgenowskie odbiciowe topogramy dwukrystaliczne probek wycigtych z monokrysztatu Lu,AL O ,:0,2% at. Pr (LuAG:0,2% at. Pr);
promieniowanie CuKa, (4 = 0,154 nm), refleks 840. Topogramy (a) — (b) odpowiadajg odwzorowaniu obszaréw o wymiarach
5 x 5 mm? (pelny wymiar probki). X oznacza rzut kierunku wigzki padajacej na ptaszczyzne rysunku.

Fig. 5. X-ray back-reflection double-crystal topographs of the samples cut out from a Lu,AL,O,:0.2at. % Pr (LuAG:0.2 at.% Pr)
single crystal; CuKo, radiation (4 = 0.154 nm), 840 reflection. The topographs (a) — (b) correspond to the projection of the whole
near-surface regions of the samples with dimensions of 5 x 5 mm?. X denotes the projection of the X-ray beam direction on the film.
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Rys. 6. Rentgenowskie odbiciowe topogramy dwukrystaliczne probek wycigtych z monokrysztatu [Lu,,.Y .],ALO,,:0,2% at. Pr
(LuYAG-25:0,2%Pr); promieniowanie CuKa, (4 = 0,154 nm), refleks 840. Topogramy odpowiadaja odwzorowaniu obszaréw
o wymiarach 5 x 5 mm? (pelny wymiar probki). X oznacza rzut kierunku wigzki padajacej na ptaszczyzng rysunku.

Fig. 6. X-ray back-reflection double-crystal topographs of the samples cut out from a [Lu ;Y ..],ALO ,:0.2 at.% Pr (LuYAG-25:0.2%Pr)
single crystal; CuKa, radiation (4 = 0.154 nm), 840 reflection. The topographs correspond to the projection of the whole near-

-surface regions of the samples with dimensions of 5 x 5 mm?. X denotes the projection of the X-ray beam direction on the film.
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LuYAG-25:0,2%Pr
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Rys. 7. Rentgenowskie odbiciowe topogramy dwukrystaliczne probki wycigtej z monokrysztatu [Lu .Y .],ALO :0,2% at. Pr

0,25 70,7543
(LuYAG-25:0,2%Pr); promieniowanie CuKa, (4 = 0,154 nm), refleks 840. X oznacza rzut kierunku wiazki padajacej na plaszczyzne
rysunku.
Fig. 7. X-ray back-reflection double-crystal topographs of the sample cut out from a [Lu ,.Y . ,ALO ,:0.2 at.%Pr (LuYAG-25:0.2%Pr)
single crystal; CuKa, radiation (4 = 0.154 nm), 840 reflection. X denotes the projection of the X-ray beam direction on the film.

LuYAG-50:0.2%Pr
Prébki o wymiarach 5x5x1mm? wyciete blisko zarodzi

Rentgenowskie odbiciowe topogramy dwukrystaliczne

Préobka 1 Probka 2

Kontrast dyfrakcy]ny zmazany z obszarami
1ymi odp jacymi spowolnionemu
wzrostowi na ptaszczyznach niskowskaznikowych
(prawdopodobnie typu {112})

Efekty segregacyjne zwigzane z ptaszczyznami, na ktérych
nastepuje wzrost wewnatrz poszczegodlnych scianek

Rys. 8. Rentgenowskie odbiciowe topogramy dwukrystaliczne probek wycigtych z monokrysztatu [Lu, Y, ],ALO,,:0,2% at. Pr
(LuYAG-50:0,2%Pr); promieniowanie CuKa, (4 = 0,154 nm), refleks 840. Topogramy odpowiadaja odwzorowaniu obszarow
o wymiarach 5 x 5 mm? (petny wymiar probki). X oznacza rzut kierunku wiazki padajacej na ptaszczyzng rysunku.

Fig. 8. X-ray back-reflection double-crystal topographs of the samples cut out from a [Lu, ;Y ;],ALO,,:0.2 at. % Pr (LuYAG-50:0.2%Pr)
single crystal; CuKo, radiation (4 = 0.154 nm), 840 reflection. The topographs correspond to the projection of the whole near-

-surface regions of the samples with dimensions of 5 x 5 mm?. X denotes the projection of the X-ray beam direction on the film.
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Rentgenowski odbiciowy topogram dwukrystaliczny fragmentu czesci centralnej probki

Topogram typu ,,Zebra” - naswietlona na jednym filmie seria ekspozycji dla kilku
skokowo zmienianych ustawien katowych krysztatu
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Efekty segregacyjne zwigzane z ptaszczyznami, na ktérych nastgpuje wzrost
wewnatrz poszczegolnych scianek

Rys. 9. Rentgenowski odbiciowy topogram dwukrystaliczny typu zebra wykonany dla probki wycigtej z monokrysztatu
[Lu,,Y,,],ALO,2:0,2% at. Pr (LuYAG-50:0,2%Pr); promieniowanie CuKa, (4 = 0,154 nm), refleks 840. X oznacza rzut kierunku

05705
wiazki padajacej na plaszczyzne rysunku.
Fig. 9. X-ray back-reflection double-crystal “zebra pattern” topograph of the sample cut out from a [Lu Y ,],Al.O :0.2 at.%Pr

(LuYAG-50:0.2%Pr) single crystal; CuKa, radiation (4 = 0.154 nm), 840 reflection. X denotes the projection of the X-ray beam di-
rection on the film.

LuYAG-75:0.2%Pr
Proces A - krystalizacja w atmosferze azotu
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poszczegolnych scianek

Kontrast dyfrakcyjny zwigzany
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Rys. 10. Rentgenowskie odbiciowe topogramy dwukrystaliczne probek wycigtych z monokrysztatu [Lu, .Y, ,.],ALO,,:0,2% at. Pr
(LuYAG-75:0,2%Pr); promieniowanie CuKa, (4 = 0,154 nm), refleks 840. Topogramy odpowiadaja odwzorowaniu obszaréw
o wymiarach 5 x 5 mm? (pelny wymiar probki). X oznacza rzut kierunku wigzki padajacej na ptaszczyzng rysunku.

Fig. 10. X-ray back-reflection double-crystal topographs of the samples cut out from a [Lu, .Y ,.J,ALO,,:0.2 at.%Pr (LuYAG-75:0.2%Pr)
single crystal; CuKa, radiation (2 = 0.154 nm), 840 reflection. The topographs correspond to the projection of the whole near-surface

regions of the samples with dimensions of 5 x 5 mm?. X denotes the projection of the X-ray beam direction on the film.
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LuYAG-75:0,2%Pr

Proces A — krystalizacja w atmosferze azotu
Prébka zawierajaca caty przekréj poprzeczny krysztatu
Rentgenowski topogram dwukrystaliczny fragmentu prébki

W obszarze rdzenia probki: kontrasty dyfrakcyjne zwigzane z obszarami sciankowanymi
odpowiadajacymi spowolnionemu wzrostowi na ptaszczyznach niskowskaznikowych
(prawdopodobnie typu {112})
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powierzchni krystalizacji wewnatrz poszczegolnych scianek

Rys. 11. Rentgenowski odbiciowy topogram dwukrystaliczny probki wycigtej z monokrysztatu [Lu .Y ,.],ALO,,:0,2% at. Pr
(LuYAG-75:0,2%Pr); promieniowanie CuKa, (4= 0,154 nm), refleks 840. X oznacza rzut kierunku wigzki padajgcej na ptaszczyzne
rysunku.

Fig. 11. X-ray back-reflection double-crystal topograph of the sample cut out from a [Lu, .Y, ,,,ALO,,:0.2 at.%Pr (LuYAG-75:0.2%Pr)
single crystal; CuKo, radiation (4 = 0.154 nm), 840 reflection. X denotes the projection of the X-ray beam direction on the film.
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Rys. 12. Rentgenowskie odbiciowe topogramy dwukrystaliczne probek wycigtych z monokrysztatu [Lu, .Y ,.];ALO ,:0,2% at. Pr
(LuYAG-75:0,2%Pr); promieniowanie CuKo, (4 = 0,154 nm), refleks 840. Topogramy odpowiadajg odwzorowaniu obszaréw
o wymiarach 5 x 5 mm? (petny wymiar probki). X oznacza rzut kierunku wiazki padajacej na plaszczyzne rysunku.

Fig. 12. X-ray back-reflection double-crystal topographs of the samples cut out from a [Lu, .Y ,.J,ALO,,:0.2 at.%Pr (LuYAG-75:0.2%Pr)
single crystal; CuKoa, radiation (4 = 0.154 nm), 840 reflection. The topographs correspond to the projection of the whole near-surface
regions of the samples with dimensions of 5 x 5 mm?. X denotes the projection of the X-ray beam direction on the film.
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LuYAG-75:0.2%Pr
Proces B, krysztat otrzymany w atmosferze argonu

Probka zawierajaca caty przekroj poprzeczny krysztatu
Rentgenowski odbiciowy topogram dwukrystaliczny fragmentu probki

W obszarze rdzenia: kontrasty dyfrakcyjne

zwigzane z obszarami Sciankowanymi
odpowiadajgcymi spowolnionemu wzrostowi na
ptaszczyznach niskowskaznikowych

Efekty segregacyjne zwigzane
z ptaszczyznami, na ktérych
nastepuje wzrost wewnatrz

poszczegolnych scianek

-
’ 4
AN N 2

(prawdopodobnie typu {112})
x

1
1
i
i
i

| Prazki segregacyjne zwigzane z uktadem powierzchni krystalizacji |

Rys. 13. Rentgenowski odbiciowy topogram dwukrystaliczny probki wycigtej z monokrysztatu [Lu .Y .],ALO ,:0,2% at. Pr
(LuYAG-75:0,2%Pr); promieniowanic CuKa, (4 = 0,154 nm), refleks 840. X oznacza rzut kierunku wigzki padajacej na plaszczyzng
rysunku.

Fig. 13. X-ray back-reflection double-crystal topograph of the sample cut out from a [Lu, ;Y ,.],ALO,,:0.2 at.%Pr (LuYAG-75:0.2%Pr)

single crystal; CuKa, radiation (4 = 0.154 nm), 840 reflection. X denotes the projection of the X-ray beam direction on the film.

LuUYAG-75:0.2%Pr
Proces A — krystalizacja w atmosferze azotu
Wysokorozdzielcza dyfraktometria rentgenowska— obszar poza rdzeniem probki
30000 ‘
«——— Obszar .
poza
25000 rdzeniem
probki

& 20000
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o
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o
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Rys. 14. Krzywa dyfraktometryczna wykonana w skanie 6/20 dla obszaru poza rdzeniem probki [Lu, .Y ,.],ALO,,:0,2% at. Pr
(LuYAG-75:0,2%Pr); promieniowanie CuKa, (4= 0,154 nm), refleks 800; szerokos¢ potdwkowa (FWHM) krzywe;j: (A26) = 100 sekund
katowych.

Fig. 14. Diffractometric curve in a 6/26 scan for the area outside the core of the [Lu, .Y ,;],ALO ,:0.2 at. % Pr(LuYAG-75:0.2%Pr)

sample; CuKa, radiation (1 = 0,154 nm), 800 reflection; the full width at half maximum (FWHM): (A26) =~ 100 arcsec.
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Badanie struktury defektowej w nowych rodzajach scyntylacyjnych monokrysztatéw mieszanych...

Dla wybranych na podstawie wynikoéw topograficz-
nych prébek wykonano badania na wysokorozdzielczym
dyfraktometrze rentgenowskim. Wyniki dla probki
LuYAG-75 domieszkowanej 0,2% at. Pr przedstawiono
na Rys. 14 — 15. Pomiary wykonano dla jednakowych
warunkow napigciowo - pradowych przy uzyciu promie-
niowania CuKa,, dla refleksu symetrycznego (800), dla
dwoch roéznych miejsc probki: obszaru rdzenia i obszaru
poza rdzeniem.

Szerokosci potdéwkowe gtownego maksimum (FWHM)
wynosza odpowiednio (A26) = 100 sekund katowych
dla pomiaru wykonanego poza rdzeniem (Rys. 14)
oraz (A260) = 133 sekund w rdzeniu probki (Rys. 15).
Dla krzywej dyfraktometrycznej wykonanej dla obszaru
rdzenia (Rys. 15) zaznacza si¢ dodatkowe maksimum
dyfrakcyjne zwigzane najprawdopodobniej z obecnoscig
obszaréw $ciankowanych.

Badania serii probek za pomocg skaningowej mi-
kroskopii elektronowej (wybrane wyniki przedstawiono
na Rys. 16) nie ujawnily defektow obserwowanych na
topogramach rentgenowskich, co wskazywatoby na bar-
dziej objetosciowy charakter tych defektow. Mikroanaliza
rentgenowska EDX nie wykazata zadnych zmian sktadu
chemicznego w badanych probkach.

Dla wszystkich probek przeprowadzono rowniez bada-

nia za pomocg uproszczonej mikroskopii polaryzacyjne;j,
ktéra polegata na wykonywaniu zdje¢ makroskopowych
o duzej rozdzielczo$ci dla probek umieszczonych migdzy
skrzyzowanymi polaryzatorami liniowymi. Duzg rozdziel-
czo$¢ i odpowiednia skale powickszenia uzyskano dzigki
zastosowaniu dobrej klasy obiektywu dedykowanego do
makrofotografii oraz aparatu cyfrowego o duzej rozdziel-
czo$ci. Zdjecia wykonywano przy potozeniu analizatora
pod probka i skrzyzowanego z nim prostopadle analizatora
nad probka. Kontrast obserwowany na zdjeciach polary-
skopowych pozwolil na ujawnienie elementow struktury
defektowej obserwowanych wczesniej na topogramach
rentgenowskich (Rys. 17 —23). Szczego6lnie nalezy zwro-
ci¢ uwage na naprezenia zwigzane z obecnoscig obszarow
$ciankowanych w okolicy rdzenia (Rys. 18 — 21), mniej
wyrazne jedynie dla krysztalow LuYAG-75 (Rys. 22 —23),
oraz naprezenia od defektow objetosciowych typu wydzie-
lenia (o przekroju kotowym) lub solute trails ujawnionych
szczegblnie wyraznie w probce LuAG domieszkowanej
prazeodymem (Rys. 17). Bardzo stabo jest natomiast za-
znaczony kontrast od pasm segregacyjnych zwigzanych
z uktadem powierzchni krystalizacji (widocznych bardzo
dobrze na topogramie rentgenowskim). Dla pordwnania
obok fotografii polaryskopowej na rysunkach zamieszczo-
no odpowiadajacy danej probce topogram rentgenowski.

LuYAG-75:0.2%Pr

Proces A - krystalizacja w atmosferze azotu

Wysokorozdzielcza dyfraktometria rentgenowska— obszar rdzenia probki

20000

18000 \
16000
14000 cheae oy Obszar
8 rdzenia
© 12000 ‘ probki
=
E. 10000
)
=]
3 zo00
£
6000 r ‘
4000 /f \
2000 ’J \
i i
614 61.6 618 62 622 624 626 62.8
2 Theta [’]

obecnosci obszarow sciankowanych

Dodatkowe maksimum dyfrakcyjne, poszerzenie i asymetria krzywej dyfrakcyjnej
wynikajace ze struktury defektowej obszaru rdzenia, w szczegélnosci z

Rys. 15. Krzywa dyfraktometryczna wykonana w skanie 6/26 dla obszaru rdzenia probki [
(LuYAG-75:0,2%Pr); promieniowanie CuKa, (4 = 0,154 nm), refleks 800.

Fig. 15. Diffractometric curve in a 6/20 scan for the core region of the [Lu .Y .
CuKo, radiation (1 = 0,154 nm), 800 reflection.
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Skaningowa mikroskopia elektronowa

Morfologia powierzchni Kontrast materialowy

:0,2%Pr

LUAG

0,2%Pr

LuYAG-50

~ B
Nie ujawniono zadnych defektéw obserwowanych Obrazy nie ujawnily zmian zwigzanych z
na topogramach rentgenowskich, co wskazuje na kontrastem materiatowym
objetosciowy charakter defektow

Rys. 16. Obrazy SEM dla wybranych obszaréw z czgsci centralnej probek wycigtych z monokrysztatow [Lu Y, ],AL.O :Pr.
Fig. 16. SEM images of the representative central regions of the samples cut out from [Lu Y, ],Al.O :Pr single crystals.

LuAG:0.2%Pr
Prébka zawierajgca polowe przekroju poprzecznego krysztatu
Obraz polaryskopowy Rentgenowski topogram dwukrystaliczny

Bardzo stabo zaz y Wid y k i Y z naprezeniami sieci
kontrast od pasm wynikajacymi z obecnosci obszaréw
segregacyjnych Sciank ych, d dw objetosciowych typu
(bardzo dobrze wid ych na ydzi ialub solute trails; nie mozna wykluczy¢
topogrami p i et sci dyslokaji
e Ly

Rys. 17. Obrazy polaryskopowe probki wycigtej z monokrysztatu Lu,Al.O,,:0,2% at. Pr (LuAG:0,2%Pr) wykonane w skrzyzowanych
polaryzatorach liniowych. Dla poréwnania obok obrazu polaryskopowego zamieszczono odpowiadajacy danej probce topogram
rentgenowski.

Fig. 17. Polariscopic micrographs of the sample cut out from a Lu,AL,O ,:0.2% at. Pr (LuAG:0.2%Pr) single crystal; micrographs
taken in crossed polarizers. For comparison the corresponding X-ray topograph is presented next to the polariscopic micrograph.
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LuYAG-50:0.2%Pr

Prébka o wymiarach 5x5x1mm?3
Obraz polaryskopowy

Rentgenowski topogram
dwukrystaliczny

Kontrast zwigzany z naprezeniami
sieci wynikajgcymi z obecnosci
obszaréw sciankowanych oraz
efektow segregacyjnych wewnatrz
poszczegolnych scianek

Rys. 18. Obraz polaryskopowy probki wycigtej z monokrysztatu [Lu Y ];ALO,,:0,2 at.% Pr (LuYAG-50:0,2%Pr) wykonany
w skrzyzowanych polaryzatorach liniowych. Obrazy odpowiadaja odwzorowaniu obszaré6w o wymiarach 5 x 5 mm? (petny wymiar
probki). Dla porownania obok obrazu polaryskopowego zamieszczono odpowiadajacy danej probce topogram rentgenowski.

Fig. 18. Polariscopic micrograph of the sample cut out from a [Lu, Y ],ALO,:0.2 at.%Pr (LuYAG-50:0.2%Pr) single crystal; the
micrograph taken in crossed polarizers. The images correspond to the projection of the whole samples with dimensions of 5 x 5 mm?.

For comparison the corresponding X-ray topograph is presented next to the polariscopic micrograph.

LuYAG-75:0.2%Pr, Proces A

Préobka 1 o wymiarach 5x5x1mm3, wycieta blisko zarodzi

Rentgenowski topogram
Obraz polaryskopowy dwuleystallczny

Kontrast zwigzany z
naprezeniami sieci
wynikajacymi z obecnosci
obszaréw sciankowanych

Brak kontrastéw zwigzanych z wystepowaniem efektow segregacyjnych
(widocznych na topogramie rentgenowskim) wewnatrz poszczegélnych scianek

Rys. 19. Obraz polaryskopowy probki wycietej z monokrysztatu [Lu, .Y, ],ALO,,:0,2 at.% Pr (LuYAG-75:0,2%Pr) wykonany
w skrzyzowanych polaryzatorach liniowych. Obrazy odpowiadaja odwzorowaniu obszarow o wymiarach 5 x 5 mm? (petny wymiar
probki). Dla porownania obok obrazu polaryskopowego zamieszczono odpowiadajacy danej probce topogram rentgenowski.

Fig. 19. Polariscopic micrograph of the sample cut out from a [Lu .Y ,.],ALO ,:0.2 at.%Pr (LuYAG-75:0.2%Pr) single crystal; the
micrograph taken in crossed polarizers. The images correspond to the projection of the whole samples with dimensions of 5 x 5 mm?.

For comparison the corresponding X-ray topograph is presented next to the polariscopic micrograph.
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LuYAG-25:0.2%Pr

Probka zawierajgca petny przekréj poprzeczny krysztatu

Rentgenowski topogram
Obraz P ol ary: sk opowy dwukrystaliczny wybranego fragmentu
z czesci centralnej probki

Bardzo stabo zaznaczony kontrast
Kontrast zwigzany z naprezeniami sieci od pasm segregacyjnych
wynikajgcymi z obecnosci obszarow zwigzanych z uktadem
$ciankowanych oraz z wystgpowaniem powierzchni krystalizacji
efektow segregacyjnych wewnatrz (widocznych na topogramie
poszczegdlnych scianek rentgenowskim)

Rys. 20. Obraz polaryskopowy probki wycigtej z monokrysztatu [Lu,, Y .],ALO 0,2 at.% Pr (LuYAG-25:0,2%Pr) wykonany
w skrzyzowanych polaryzatorach liniowych. Dla poréwnania obok obrazu polaryskopowego zamieszczono odpowiadajacy danej
probee topogram rentgenowski.

Fig. 20. Polariscopic micrograph of the sample cut out from a [Lu,,,Y,..],ALO ,:0.2 at.%Pr (LuYAG-25:0.2%Pr) single crystal;
the micrograph taken in crossed polarizers. For comparison the corresponding X-ray topograph is presented next to the polariscopic

micrograph.

LuYAG-50:0.2%Pr |

Probka zawierajgca potowe przekroju poprzecznego krysztatu |
Rentgenowski topogram

Obraz polaryskopowy dwukrystaliczny typu ,,zebra”
wybranego obszaru rdzeni:

o i .
Kontrast zwigzany z naprezeniami sieci
wynikajacymi z obecnosci obszarow
Sciankowanych oraz z wystgpowaniem
efektow segregacyjnych zwigzanych z frontem
krystalizacji oraz efektow segregacyjnych
wewnatrz poszczegolnych scianek

Rys. 21. Obraz polaryskopowy probki wycigtej z monokrysztatu [Lu Y J,ALO ,:0,2 at.% Pr (LuYAG-50:0,2%Pr) wykonany
w skrzyzowanych polaryzatorach liniowych. Dla poréwnania obok obrazu polaryskopowego zamieszczono odpowiadajacy danej
probee topogram rentgenowski.

Fig. 21. Polariscopic micrograph of the sample cut out from a [Lu ;Y ,J,ALO,:0.2 at.%Pr (LuYAG-50:0.2%Pr) single crystal; the micro-

0.5 705 5712
graph taken in crossed polarizers. For comparison the corresponding X-ray topograph is presented next to the polariscopic micrograph.
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LuYAG-75:0.2%Pr

Proces A — krystalizacja w atmosferze azotu

Prébka zawierajgca peiny przekréj poprzeczny krysztatu

Rentgenowski topogram dwukrystaliczny
Obraz polaryskopowy wybranego obszaru zawierajacego
czes$¢ centralng probki

4mm

Bardzo stabo widoczny kontrast zwigzany z naprezeniami sieci wynikajagcymi z
obecnosci obszaréow sciankowanych oraz brak kontrastu od efektow segregacyjnych
(widocznych na topogramie rentgenowskim)

Rys. 22. Obraz polaryskopowy probki wycietej z monokrysztatu [Lu, .Y, ;ALO 10,2 at.% Pr (LuYAG-75:0,2%Pr) wykonany
w skrzyzowanych polaryzatorach liniowych. Dla poréwnania obok obrazu polaryskopowego zamieszczono odpowiadajacy danej
probee topogram rentgenowski.

Fig. 22. Polariscopic micrograph of the sample cut out from a [Lu .Y ,.],ALO ,:0.2 at.%Pr (LuYAG-75:0.2%Pr) single crystal;
the micrograph taken in crossed polarizers. For comparison the corresponding X-ray topograph is presented next to the polariscopic

micrograph.

LuYAG-75:0.2%Pr

Proces B - krystalizacja w atmosferze argonu

Probka (peknieta) zawierajgca petny przekréj poprzeczny krysztatu

Rentgenowski topogram dwukrystaliczny

Obraz polaryskopowy wybranego obszaru zawierajacego
czes¢ centralng probki

Bardzo stabo widoczny kontrast
zwigzany z naprezeniami sieci
wynikajgcymi z obecnosci obszarow
sciankowanych oraz brak kontrastu od
efektéw segregacyjnych
(widocznych na topogramie
rentgenowskim)

Rys. 23. Obraz polaryskopowy probki wycigtej z monokrysztatu [Lu .Y, ],ALO,,:0,2 at.% Pr (LuYAG-75:0,2%Pr) wykonany
w skrzyzowanych polaryzatorach liniowych. Dla porownania obok obrazu polaryskopowego zamieszczono odpowiadajacy danej
probcee topogram rentgenowski.

Fig. 23. Polariscopic micrograph of the sample cut out from a [Lu .Y ,.],ALO,:0.2 at.%Pr (LuYAG-75:0.2%Pr) single crystal;
the micrograph taken in crossed polarizers. For comparison the corresponding X-ray topograph is presented next to the polariscopic

micrograph.
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5. Podsumowanie

W pracy scharakteryzowano strukture defekto-
wa nowej grupy monokrysztatow scyntylacyjnych
- mieszanych granatow lutetowo-itrowo-glinowych
[Lu(l_x)YXLAlSO12 (LuYAG) przewidywanych miedzy
innymi do zastosowania w tomografii i mammografii
pozytronowej. Badania wykonano gtownie przy uzyciu
konwencjonalnego Zrodta promieniowania rentgenowskie-
go metoda rentgenowskiej topografii dwukrystalicznej,
a uzupehiono je wynikami uzyskanymi metodami rentge-
nowskiej dyfraktometrii wysokorozdzielczej, uproszczonej
mikroskopii polaryzacyjnej, skaningowej mikroskopii
elektronowej oraz mikroanalizy rentgenowskiej EDX.

Metoda rentgenowskiej topografii dyfrakcyjnej
wykazano dobrg doskonatos$¢ krystaliczng badanych
monokrysztatdéw. Na podstawie badan topograficznych
okreslono 1 scharakteryzowano strukture defektowa po-
szczegolnych grup YAG, LuAG, LuYAG oraz okreslono
roéznice w tej strukturze pomigdzy tymi grupami.

Najlepsza doskonatos¢ krystaliczng wykazano dla
monokrysztatbw YAG, w ktorych nie zaobserwowano
efektéw segregacyjnych ani wydzieleh mogacych wska-
zywac¢ na niejednorodno$¢ chemiczng. Ujawniono jednak
pewien efekt wygigcia probek.

W monokrysztatach LuAG oraz LuYAG zaobserwowa-
no prazki segregacyjne odzwierciedlajace kolejne potoze-
nia powierzchni wzrostu oraz obszary $ciankowane wyste-
pujace gtownie w okolicy rdzenia krysztatu. Szczegdlnie
ciekawy okazat si¢ ujawniony w monokrysztatach LuYAG
Sciankowany rdzen z symetrig zblizong do czterokrotnej,
ktory jest skutkiem wystgpowania zjawiska spowolnio-
nego wzrostu na plaszczyznach niskowskaznikowych
(prawdopodobnie typu {112}). Ujawnione silniejsze niz
w innych miejscach krysztatu efekty segregacyjne we-
wnatrz poszczegolnych obszarow $Sciankowanych zwigza-
ne sg z przecigciem danego obszaru z kolejnymi potoze-
niami powierzchni wzrostu (z ptaszczyznami, na ktorych
nastepuje wzrost wewnatrz obszaru $ciankowanego).

W monokrysztatach LuAG domieszkowanych pra-
zeodymem zaobserwowano liczne grupy kontrastow
zwigzanych z defektami objetosciowymi typu wydziele-
nia lub solute trails, bedacymi rurkowanymi obszarami
opoznionej krystalizacji pojawiajacymi si¢ za wtragceniami
zanieczyszczen. Szczegodly naprezen zwigzanych z tymi
defektami oraz z wybranymi przypadkami §ciankowane-
go rdzenia ujawniono za pomoca makrofotografii pola-
ryzacyjnej, ktora jednak nie dawata Zzadnego kontrastu
zwigzanego z obserwowanymi na topogramach efektami
segregacyjnymi.

Brak kontrastow na obrazach SEM potwierdzito
bardziej obj¢tosciowy niz powierzchniowy charakter
ujawnionych defektow.

Mikroanaliza rentgenowska EDX nie potwierdzita
zadnych zmian sktadu chemicznego w badanych probkach.
Topogramy dwukrystaliczne wykazuja jednak w obszarach
Sciankowanych zmiany (w stosunku do reszty krysztatu)

parametréw sieciowych na poziomie 5107, co moze by¢
zwigzane z nieznacznymi wahaniami sktadu.

W najblizszej przysztosci sa planowane bardziej
szczegotowe badania ujawnionej struktury defektowe;j
monokrysztatdow LuYAG.

6. Podzi¢kowanie

Badania zostaly wykonane w ramach tematow statuto-
wych realizowanych w ITME w latach 2014 - 2015. Ba-
dane krysztaly otrzymano w ramach projektu pt. ,,Badanie
wptywu rozktadu putapek elektronowych na wydajnos¢
transferu energii sie¢ - jon w krysztatach scyntylacyjnych
(Lu,Y)AG:Pr(Mo)” (OPUS, nr 2012/05/B/ST5/00324)
finansowanego przez Narodowe Centrum Nauki.
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