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STRESZCZENIA
ARTYKULOW
ME 43 -1 - 2015

Laser na szkle fosforanowym domieszkowanym
erbem, iterbem i chromem
ME 43, 1, 2015, s. 4

W artykule przedstawione zostaty wyniki pomiaréw wytworzonego
w ITME szkta fosforanowego domieszkowanego jonami erbu, iterbu
oraz chromu. Wykonano pomiary transmitancyjne, spektroskopowe oraz
badania generacji. Uzyskano generacje laserowa w zakresie dtugosci fali
2~ 1540 nm o wyj$ciowej mocy Sredniej rownej P, = 48,5 mW. Szkto
moze by¢ przeznaczone do zastosowan w ukladach laseréw na ciele
statym pompowanych lampami wytadowczymi lub diodami laserowymi.

Badanie struktury defektowej w nowych rodzajach
scyntylacyjnych monokrysztaléw mieszanych
granatow lutetowo-itrowo-glinowych
[LuY, ]J,ALO,, (LuYAG) niedomieszkowanych
oraz aktywowanych prazeodymem
ME 43, 1, 2015, s. 11

Przedmiotem pracy jest ujawnienie i charakteryzacja realnej struktu-
ry nowych typow scyntylacyjnych monokrysztalow mieszanych granatow
lutetowo-itrowo-glinowych (Lu Y, ),ALO,, (LuYAG) aktywowanych
prazeodymem oraz niedomieszkowanych. Badania wykonano przy uzy-
ciu konwencjonalnego zrodta promieniowania rentgenowskiego metoda
rentgenowskiej topografii dwukrystalicznej oraz za pomoca dyfraktome-
trii 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
rentgenowskie przebadanych probek wskazuja na dobra jakos¢ struk-
turalng badanych monokrysztatow. Pewnym problemem strukturalnym
zaobserwowanym na wykonanych topogramach dwukrystalicznych sa
naprezenia sieci, ktorych pierwotna przyczyna sa efekty segregacyjne
i rozne obszary $ciankowane.

Rentgenowska topografia dyfrakcyjna defektow
sieci krystalicznej w monokrysztalach MgALO,
i SCAIMgO, otrzymywanych w réznych warunkach
technologicznych
ME 43, 1, 2015, s. 29

Za pomoca konwencjonalnej rentgenowskiej topografii dyfrakcyjnej
scharakteryzowana zostala realna struktura monokrysztatéw spinelu
magnezowego MgAl O, i monokrysztatow ScAIMgO, (SCAM). Badania
uzupetniajace prowadzono za pomoca dyfraktometrii wysokorozdziel-
czej, skaningowej mikroskopii elektronowej, mikroanalizy rentgenow-
skiej oraz metod polaryskopowych. Topogramy MgAl,O, wskazuja na
jakos¢ krysztalow pozwalajaca na przeprowadzenie szczegétowych
badan realnej struktury metodami rentgenowskiej topografii dyfrak-
cyjnej. W zadnej z badanych probek nie zaobserwowano kontrastow
pochodzacych od pasm segregacyjnych. Topogramy badanych krysztatow
ujawniaja obecnos¢ rdzenia w centralnej czgsci probek, czesto z wyraznie
zaznaczonymi obszarami §ciankowanymi odpowiadajagcymi wzrostowi
na niskowskaznikowych ptaszczyznach krystalograficznych. W ze-
wnetrznej czgsci rdzenia zaobserwowano liczne kontrasty dyfrakcyjne
zwigzane najprawdopodobniej z defektami objetosciowymi typu solute
trails oraz wyrazne kontrasty zwiazane z grupa dyslokacji. Za pomoca
topografii dwukrystalicznej ujawniono naprezenia zwiazane z rdzeniem
oraz defektami objetosciowymi solute trails. Ze wzgledu na tendencje
do rozwarstwiania si¢ krysztalu ScAIMgO, badania przeprowadzono
na wybranych probkach otrzymanych przez mechaniczne rozdzielenie
materiatu. Topogramy dwukrystaliczne ujawnity kontrast dyfrakcyjny
odzwierciedlajacy poszczegolne warstwy materialu. Szczegoty rozdzie-
lania si¢ warstw ujawnily obserwacje SEM.

THE ARTICLES
ABSTRACTS
ME 43 -1 - 2015

Erbium, ytterbium and chromium
doped phosphate glass laser
ME 43, 1, 2015, p. 4

The article presents the results of the measurements of phosphate
glass doped with ions of erbium, ytterbium and chromium, produced in
ITME. The transmittance and spectroscopic measurements as well as
generation tests have been performed. Laser generation at wavelength 4
~ 1540 nm with average output power P_, =48.5 mW has been obtained.
The tested glass can be applied to flash or diode pumped solid - state
laser systems.

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

ME 43, 1, 2015, p. 11

The present paper concerns revealing and detailed characteri-
zation of the real structure of the new scintillator crystals of mixed
lutetium-yttrium-aluminum garnets (Lu Y, ),ALO,, (LuYAG),
either undoped or activated by praseodymium. 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.

X-ray diffraction topography of lattice defects in
MgAIL,O, and SCAIMgO, crystals grown under diffe-
rent technological conditions
ME 43, 1, 2015, p. 29

Conventional X-ray diffraction topography was used for characteri-
zation of the real structure of MgAL O, and ScAIMgO, (SCAM) single
crystals. Complementary investigations were performed by means of
high resolution X-ray diffractometry, scanning electron microscopy and
polariscopic methods. The obtained topographs indicated a good crystal-
lographic quality of the examined MgAl,O, crystals. In all investigated
crystals no segregation fringes were observed. A distinct core region was
revealed in all samples, often including three or more facetted regions.
Some contrast connected with solute trails and groups of dislocations
were observed in the region outside the core. The double-crystal topo-
graphs indicated the presence of distinct residual strains connected with
the core and other defects. In view of the tendency for ScAIMgO, to
split into layers, the investigations were performed using the samples
obtained by mechanical cleavage. The double-crystal topographs revealed
diffraction contrast corresponding to consecutive “layers” of the material.
The details of splitting were shown by SEM investigation, which also
confirmed the homogeneity of the crystal..
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Streszczenie: W artykule przedstawione zostaly wyniki pomiarow wytworzonego w ITME szkla fosforanowego domiesz-
kowanego jonami erbu, iterbu oraz chromu. Wykonano pomiary transmitancyjne, spektroskopowe oraz badania generacji.
Uzyskano generacje¢ laserowg w zakresie dhugosci fali 4 ~ 1540 nm o wyjsciowej mocy $redniej rownej P = 48,5 mW.
Szkto moze by¢ przeznaczone do zastosowan w uktadach laseréw na ciele statym pompowanych lampami wytadowczymi

lub diodami laserowymi.

Stowa kluczowe: laser na szkle erbowym, szkto fosforanowe

Erbium, ytterbium and chromium doped phosphate glass laser

Abstract: The article presents the results of the measurements of phosphate glass doped with ions of erbium, ytterbium and
chromium, produced in ITME. The transmittance and spectroscopic measurements as well as generation tests have been
performed. Laser generation at wavelength A ~ 1540 nm with average output power P, = 48.5 mW has been obtained. The
tested glass can be applied to flash or diode pumped solid - state laser systems.

Key words: erbium laser glass, phosphate glass

1. Wprowadzenie

Szkta domieszkowane jonami Er** sg atrakcyjnymi
materiatami aktywnymi laseréw generujgcych promienio-
wanie z zakresu dtugosci fal A = (1,5 + 1,6) pum, umownie
nazywanego ,,bezpiecznym dla wzroku”. Zainteresowanie
laserami z tego zakresu spektralnego wynika ze specy-
ficznych wtasciwosci propagacyjnych promieniowania
w réznych osrodkach pozwalajacych na zastosowanie w:
telekomunikacji, technice zdalnych pomiaréw, medycynie
i w wojsku.

W poczatkowych badaniach generacyjnych stosowano
krzemianowe szkla erbowe [1]. Ze wzgledu na ich sto-
sunkowo mata efektywno$¢ podjeto intensywne badania
nad innymi matrycami szklanymi domieszkowanych
erbem (tellurowe, fluorowo - fosforanowe, fosforano-
we, boranowe itp.) uwzgledniajacych optymalizacje
parametrow charakterystyk generacyjnych i zwigkszenie
wytrzymalosci termiczno - mechanicznej. Szkla tellurowe
domieszkowane erbem charakteryzuja si¢ szerokim pa-
smem emisyjnym, dlugimi czasami czasow zycia na po-
ziomach wzbudzonych, niska stabilnoscia temperaturowa
oraz wysokimi kosztami wytwarzania [2]. Szkta fluorowo
- fosforanowe sa idealnym materiatem dielektrycznym
dla wzmacniaczy $wiattowodowych dzigki mozliwosci
stosowania silnego domieszkowania erbem. Matryce tego
typu pozwalaja rowniez na stosowanie innych domieszek
jonéw ziem rzadkich przy zachowaniu niskiego poziomu
energii fonondéw oraz stabilnosci termicznej i chemiczne;j.
Dodatkowo charakteryzuja si¢ one szerokim pasmem

emisyjnym przy wysokim wspodlczynniku wzmocnienia
i niskim wspotczynniku up - konwersji [3]. Szkta fosfo-
ranowe pozwalaja w stosunku do innych matryc na otrzy-
manie wigkszych energii wyj$ciowych przy dluzszych cza-
sach generowanych impulséw laserowych [4]. Inng grupa
matryc sg szkla boranowe z domieszka erbu [5], ktore ze
wzgledu na niski stopien sprawnosci kwantowej nie maja
wigkszego zastosowania w technice laserowej. W matry-
cach szkiel domieszkowanych erbem wykorzystuje si¢
przejscia laserowe miedzy poziomami *l ,, — I ;. w ukla-
dzie tréjpoziomowym. Bezposrednie pompowanie jonow
erbu jest mato efektywne ze wzgledu na ich stabe pasma
absorpcji. Optymalna koncentracja jonoéw erbu miesci si¢
w przedziale 1-10*10" cm?. Dalsze zwickszanie stezenia
erbu prowadzi do wzrostu udzialu oddziatywan migdzyjo-
nowych i tworzenia si¢ klasteréw powodujacych spadek
intensywno$ci emisji, co bezposrednio przekltada si¢ na
wzrost warto$ci pradu progowego generacji laserowe;.
Z tego powodu podstawowym zagadnieniem technologicz-
nym jest okreslenie optymalnego sktadu samej matrycy
szklanej oraz koncentracji jonow erbu. Wzrost efektywno-
$ci pompowania szkiet domieszkowanych erbem osiaga si¢
przez stosowanie jonow sensybilizujacych (iterb, chrom).
Najefektywniejszym sposobem zwigkszenia absorpcji
i sprawnosci pompowania jest wspotdomieszkowanie szkiet
jonami iterbu Yb**, ktore majg silne pasmo absorpcji o sze-
rokosci 1200 cm™ w zakresie spektralnym 900 - 1030 nm

i kilkakrotnie wigkszy absorpcyjny przekr6j czynny dla
promieniowania pompy. Generacj¢ promieniowania lase-
rowego na dtugosci fali 1,54 pm uzyskano po raz pierwszy
na poczatku lat dziewigédziesigtych XX wieku stosujac
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szkto fosforanowe wspotdomieszkowane jonami erbu
i iterbu [6]. Dzigki swoim wla$ciwosciom spektralnym,
optycznym i termicznym mogto by¢ ono stosowane
w uktadach laserow na ciele statym. W oparciu o szkta
fosforanowe mozliwa jest budowa laseréw generujacych
promieniowanie w rezimie: impulsowym (g-Cw), ciagle-
go dziatania (Cw) oraz impulsowym z wykorzystaniem
modulatoréow pasywnych i aktywnych pozwalajacym na
zawezenie szerokosci impulsow wyjsciowych. Niekwe-
stionowanym liderem opracowanych matryc szklanych
wspotdomieszkowanych jonami erbu i iterbu pozostaje
firma KIGRE ze swoimi flagowymi produktami QX/QE
serii (-Er, -7, -7s) [7]. Komercyjnie dostgpne szkta fosfo-
ranowe tej firmy domieszkowane erbem sg wykazywane
w bardzo wielu publikacjach naukowych jako materiaty
bazowe lub referencyjne. Przyktadami szkiel fosfora-
nowych domieszkowanych jonami erbu i iterbu innych
producentow sg matryce typu IOG-1 wytworzone w firmie
SCHOTT [8] oraz matryce typu SELG (Strong Erbium
Laser Glass) oraz szkta o podwyzszonej koncentracji
jonow iterbu (concentrated glass) opracowane w Laser
Materials and Technology Research Center General Phy-
sics Institute w Moskwie [9].

Jednym z wielu wytwarzanych materiatow aktywnych
w Instytucie Technologii Materialow Elektronicznych sg
szkta do zastosowan w laserach $wiattowodowych oraz
laserach ciala statego. Uruchomienie na terenie Instytutu
laboratoryjnego stanowiska do badan generacyjnych
w uktadzie lasera ciata statego z pompowaniem za pomoca
diody laserowej umozliwia samodzielne przeprowadzenie
jakosciowych testow materiatow aktywnych. Wyniki
pierwszego eksperymentu z cyklu podjetych badan zostaty
przedstawione ponizej. Badaniom poddano szkto fosfora-
nowe domieszkowane jonami erbu, iterbu oraz chromu,
ktore w swoim pierwotnym zamysle projektowane byto
do zastosowania w laserach pompowanych lampami
btyskowymi. Celem podjetych dziatan bylo okreslenie
podstawowych wlasnosci optycznych badanego szkta oraz
mozliwos$ci uzyskania generacji laserowej na dtugosci fali
bliskiej 4 = 1,54 um przy pompowaniu dioda laserowa.

2. Laserowy material aktywny

Niedomieszkowang matryce ze szkta fosforanowego syn-
tezowano w uktadzie tlenkowym P, O.- AL O,- BaO-PbO-K,O
stosujac odpowiednio st¢zenia sktadnikow 63 - 13,5 -9 -
10 - 4,5% mas. Dla uzyskania aktywnego materiatu lasero-
wego, powyzszg matrycg domieszkowano tlenkami Er,O,,
Yb,0,iCr,O, w stezeniu odpowiednio 0,5% mas., 23% mas.
1 0,04% mas. Wytopione szkto o wysokiej jako$ci optycz-
nej, przeznaczone do badan, nazwano ELG (Erbium
Laser Glass). Parti¢ szkla wytworzonego w Zaktadzie
Szkiet ITME dostarczono w postaci bryly o wymiarze
~ 20 x 22 x 40 mm przedstawionej na Rys. 1. Z mate-
rialu wycigto szereg probek o wymiarach 4 x 4 x 5 mm.
Przeprowadzona wstepna ocena wzrokowa przeznaczo-

Rys. 1. Fotografia badanego szkta ELG: a) bryta szkta po wyto-
pie, b) przyktadowa probka szkta ELG o wymiarach 4 x 4 x 5 mm
przygotowana do badan.

Fig. 1. A photograph of the tested ELG glass: a) body of the glass
melt, b) exemplary ELG glass sample measuring 4 x 4 X 5 mm
prepared for the test.

nych do badan probek szkta fosforanowego wykazata, ze
w zakresie §wiatta widzialnego charakteryzowaly si¢ one
bardzo duzg przezroczystoscig. W badanym materiale nie
stwierdzono wystepowania wtracen statych ani gazowych.
Probki szkta poddane zostaty obrobee polersko - szlifierskiej
z wykorzystaniem urzadzenia MPSR 300S firmy GMNi,
w wyniku czego powierzchniom czotowym o wymiarach
4 x 4 mm nadano cechy ptasko - réwnoleglosci.

3. Badania transmitancyjne i fluorescencyjne

Dla badanych probek szkta fosforanowego ELG
przeprowadzono pomiary transmitancji i absorbancji
w zakresie spektralnym 4 = (400 + 3000) nm z wykorzy-
staniem spektrometru typu CARY firmy VARIAN. Wy-
znaczone charakterystyki zostaty przedstawione na Rys. 2.
W pelnym zakresie widmowym spektrometru warto$¢
zmierzonej transmitancji badanych probek szkta ELG
wyniosta ~ 90%. Istotna réznica warto$ci transmitan-
cji w stosunku do wartosci Sredniej rejestrowana jest
w zakresie dlugosci fali A = (900 + 1000) nm. Jak wida¢
na Rys. 2a zmiana poziomu transmitancji zwigzana jest

MATERIALY ELEKTRONICZNE (Electronic Materials), T. 43, Nr 1/2015 5
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Rys. 2. Charakterystyki transmitancji (a) 1 absorbancji (b) szkta ELG o grubosci 5 mm.
Fig. 2. Transmittance (a) and absorbance (b) characteristics of the 5 mm thick ELG glass.
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Rys. 3. Charakterystyka widma fluorescencji probki szkta ELG
przy ekspozycji promieniowaniem laserowym o dtugosci fali
A=973 nm.
Fig. 3. Characteristics of the fluorescence spectra of the ELG glass
sample when exposed to laser radiation with the wavelength of
A=973 nm.

bezposrednio z wysoka warto$cig absorbancji wynikajaca
ze sktadu chemicznego badanego szkta. Przyjete wartosci
stezenia Er,O, decydujacego skfadnika umozliwiajgce-
go generacj¢ promieniowania w okolicy 4 = 1540 nm,
w polaczeniu z sensybilizatorem Yb,O, pozwolity na
wytworzenie matrycy fosforanowej o wilasciwosciach
optycznych poréwnywalnych z matryca szkta QE/Er firmy
KIRGE. Opracowana matryca szkla fosforanowego ELG
przeznaczona byla do zastosowan w laserach na ciele
statym pompowanych lampami blyskowymi. Z tego po-
wodu poza domieszkami jondw erbu i iterbu zastosowano
jony chromu majace na celu poszerzenie pasma absorpcji
w zakresie widzialnym i ultrafioletu. Efekt ten pokazany
jest na Rys. 2b, na ktéorym widoczne s3g szerokie pasma
absorpcji w zakresie widzialnym z maksymami dla dtu-
gosci fali A =377 nm i 4 = 520 nm.

Maksimum absorbancji dla szkta ELG wystgpuje dla
dhugosci fali A = 974 nm. Obliczona warto$¢ wspotczyn-
nika absorpcji promieniowania lasera pompujacego dla
dtugosci fali A = 974 nm wynosi 4 = 5 cm'’. Przyjecie tej

dlugosci fali dla lasera pompujacego powinno gwaran-
towa¢ optymalny transfer energii pompy i maksymalng
sprawnos¢ uktadu laserowego.

Pomiary fluorescencyjne przeprowadzono z wyko-
rzystaniem spektrometru typu SpectraPro 2300i firmy
ACTON we wspotpracy z uktadem Lock-in Amplifier
SR830 firmy Stanfort Research Systems sterowanym
z poziomu komputera PC.

Ze wzgledu na oczekiwang emisyjng dhugos¢ fali ba-
danego materiatu bliska A =1535 nm pomiary ograniczono
do zakresu A = 1400 + 1700 nm. Pomiary charakterysty-
ki widma fluorescencji zrealizowano z rozdzielczoscia
Az = 0,2 nm. Jako zrédlo pobudzajace badane probki
zastosowano laser potprzewodnikowy typu FLD97510K
firmy IPG z wyjsciem $wiattowodowym o maksymalnej
mocy wyjsciowej P = 10 W generujacy promieniowanie
o dhugosci fali 4 = 973 nm. Zarejestrowang charaktery-
styke widma fluorescencji szkla ELG przedstawiono na
Rys. 3.

Analiza przebiegu zmian ksztattu uzyskanej charakte-
rystyki fluorescencji szkta ELG pod wplywem ekspozycji
promieniowaniem o dtugosci fali 1 = 973 nm, wykazata
wystepowanie szerokiego pasma zawierajace si¢ w zakre-
sie 4 = (1450 - 1650) nm. Spowodowane jest to efektem
Starka wywolanym lokalnym polem elektrycznym po-
wodujacym rozszczepienie gornego poziomu laserowego
*l ,, na czternascie podpozioméw, a dolnego poziomu
laserowego *l ;, na szesnascie podpozioméw. Wszystkie
przejscia pomiedzy powstalymi w ten sposo6b poziomami
sa niejednorodnie poszerzone powodujac naktadanie si¢
na siebie poszczegdlnych widm, dajac w efekcie jedno
szerokie widmo ciagle o zréznicowanej amplitudzie
z maksimum dla dtugosci fali 4 = 1532 nm.

Pomiary czasu zycia na poziomach wzbudzonych
badanego szkta ELG dokonano metoda bezposrednig
z wykorzystaniem wzbudzenia impulsowego. W metodzie
tej badany osrodek wzbudzany jest impulsem promie-
niowania o czasie opadania znacznie krotszym od czasu
7 Zycia na poziomie wzbudzonym. Zastosowany detektor
G6122 (Hamamatsu), po ustaleniu napigcia polaryzacji
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Rys. 4. Czas zycia na poziomach wzbudzonych szkta ELG: a) oscylogram (kolor zotty - sygnat z detektora, kolor niebieski — sygnat
impulsu laserowego), b) zanik fluorescencji w postaci logarytmiczne;.
Fig. 4. The lifetime of the excited levels of ELG glass: a) waveform (yellow- signal from the detector, blue - laser pulse signal),

b) fluorescence decay in logarithmic form.

przekazywatl proporcjonalne wielkos$ci elektryczne im-
pulséw do wejscia oscyloskopu cyfrowego TDS2022B
firmy Tektronix. Na ekranie oscyloskopu w czasie rze-
czywistym rejestrowano przebiegi impulsow sterujacych
lasera polprzewodnikowego oraz przebiegi odpowiedzi
detektora na impulsy optyczne. Zarejestrowane przebiegi
po automatycznym przeredagowaniu na postaé¢ cyfrowa
byty eksportowane do komputera PC. Na Rys. 4 pokazane
zostaly przyktady rejestracji przebiegéw zmian sygnatow
optycznych na ekranie oscyloskopu oraz wynik zastoso-
wanego aparatu numerycznego wyznaczajacego czas zycia
na poziomach wzbudzonych badanej probki.

Uzyskane wyniki pomiarowe zalezno$ci intensywno-
$ci fluorescencji (1) w funkcji czasu (t) aproksymowano
numerycznie funkcja:

t
I=|Oexp(-7),

gdzie: | - intensywnos¢ poczatkowa, T - stata czasowa.

Stala czasowa 1 (czas zaniku fluorescencji) odpowiada
czasowi, po ktorym intensywnos¢ fluorescencji | osiagnie
wartos¢ | /e.

W wyniku przeprowadzenia procesu obliczenio-
wego ustalono warto$¢ czasu zycia na poziomach
wzbudzonych szkta ELG réwna t = 7,69 ms. Jest to
warto§¢ porownywalna z danymi literaturowymi dla

tego typu szkiet (rowna wartosci dla szkta QE-7 firmy
KIRGE). Wystepujace réznice wartosci rzedu setnych
milisekundy, zwigzane sg bezposrednio ze stopniem
domieszkowania matrycy szkla fosforanowego jonami
erbu i iterbu. Do$wiadczenia wilasne podczas optyma-
lizacji procesu technologicznego wytopu szkta ELG
w ITME wykazatly, ze wzrost czasu zycia fluorescencji
jonu erbu nastgpuje do wartosci stezenia Er,0, rownego
0,5% mas. osiggajac warto$¢ T = 4,5 ms. Dalsze zwigksza-
nie stezenia Er,0, powodowato zmniejszanie czasu zycia.
Wzrost czasu zycia fluorescencji jonu iterbu w wyniku
wzrostu stezenia Yb,O, nastgpowat do wartosci 30% mas.,
przy czym powyzej wartosci 15% mas. jego zmiany byty
minimalne osiggajac warto$¢ T = 5 ms.

4. Badania generacji

Weryfikacje przydatnosci wytworzonych aktywnych
materiatow do zastosowan laserowych zrealizowano po-
przez poddanie ich eksperymentom generacyjnym w kla-
sycznym uktadzie rezonatora ze zwierciadlami zewnetrz-
nymi z pompowaniem wzdhiznym. Schemat funkcjonalny
stanowiska laboratoryjnego do eksperymentéw genera-
cyjnych ze szktem ELG zademonstrowano na Rys. 5.
Uktad rezonatora laserowego o dlugosci 1 = 50 mm

element
chtodzacy', , ErYbiCr:szkio
Laser 7 | - __ Promieniowanie
e 4] — wyjsciowe
(2.=976nm) -- = o (».=1540nm)
uktad zwierciadio zwierciadto
optyczny wejSciowe wyjsciowe

Rys. 5. Schemat funkcjonalny uktadu laboratoryjnego do eksperymentoéw generacyjnych ze szktem ELG.
Fig. 5. Functional diagram of the laboratory set-up for generative experiments with ELG glass.
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o

Rys. 6. Przyktady uszkodzen probek szkta ELG w eksperymentach generacyjnych.

A e

Fig. 6. Examples of damage to ELG glass samples done in generative experiments.

tworza dwa zwierciadta laserowe o $rednicy 17 zamoco-
wane w stolikach XYZ oraz material aktywny. Plaskie
dichroiczne zwierciadto wejsciowe transmituje dtugosé
fali pompujacej A = 978 nm HT > 99% i odbija dtugosé
fali 4 = 1535 nm HR > 99%. Dichroiczne zwierciadlo
wyjsciowe o ksztalcie ptasko - wklgstym i1 ogniskowej
f =50 mm transmituje dtugo$¢ fali A = 1535 nm HT < 3%
i odbija dlugos¢ fali 2 = 978 nm HR > 99%. Materiat
aktywny ukladu laserowego bez warstw antyrefleksyj-
nych zamocowano w specjalnej glowicy dopasowanej
do ksztattu badanej probki w sposob pozwalajacy na
ustawienie jej w osi optycznej uktadu laserowego. Jako
zrodto promieniowania pompujacego zastosowano laser
potprzewodnikowy z wyjsciem $wiattowodowym o mocy
P =20W firmy IPG typu FLD97520K. W eksperymentach
stosowano zasilacz pracujacy w rezimie impulsowym
(g-cw). Wymagana stabilna temperatura materiatu ak-
tywnego oraz lasera pompujacego utrzymywana byta za
pomoca chlodziarek termoelektrycznych TEC.

Zasadnicze eksperymenty generacyjne rozpoczeto po
ustaleniu maksymalnych warto$ci parametréw energetycz-
nych i czasowych dla lasera pompujacego w odniesieniu
do badanego szkta ELG. Na podstawie badan o charakte-
rze niszczacym okreslono zakres dopuszczalnych zmian
czasOw trwania impulsow, czgstotliwo$¢ repetycji oraz
wartosci pradu lasera pompujacego. Maksymalne czasy
trwania impulsow lasera pompujacego przyj¢to w zakresie
t. = (1+10) ms przy ograniczeniu repetycji do wartosci f=
25 Hz oraz pradach zasilacza ograniczonych dopuszczal-
ng wartoscig Sredniej mocy lasera ponizej P, = 0,55 W.
Srednica plamki promieniowania pompujacego skupiona
we wnetrzu materiatu aktywnego wynosita ~ ¢ = 100 pm.
Przekraczanie ustalonych maksymalnych warto$ci pa-
rametréw sterujagcych powodowaty negatywne efekty
w postaci uszkodzen mechanicznych probek szkla ELG
(Rys. 6). Mechaniczne uszkodzenia struktury szkla po-
wstawaly na skutek absorpcji promieniowania pompu-
jacego o zbyt duzych wartosciach mocy i gwattownym
punktowym wydzielaniem si¢ ciepta powodujacym
indukowanie napr¢zen wewnetrznych.

W wyniku przeprowadzonych eksperymentow
w laboratoryjnym ukfadzie laserowym pokazanym na Rys. 5,
uzyskana zostala generacja promieniowania 1 = 1,54
um. Charakterystyke mocy wyjsciowej w funkcji $red-

niej mocy lasera pompujacego przedstawiono na Rys. 7.

Dla optymalnej dtugosci fali lasera promieniowania
pompujacego 4 = 973 nm przeprowadzono pomiary mocy
wyjsciowej dla trzech przypadkéw rézniacych si¢ czasami
trwania 1 czgstotliwoscia repetycji impulsow pompuja-
cych. Pomiar mocy wyjsciowej dla sygnatow sterujacych:
t=1ms/f=25Hz t=4ms/f=25Hzorazt =
10 ms / f = 10 Hz. Maksymalna moc wyj$ciowa zareje-
strowano przy mocy pompy 414 mW o wartosci 48,5 mW,
dla przypadku sygnalow o czasie trwania t = 1 ms
i repetycji 25 Hz. Uzyskana sprawno$¢ rézniczkowa dla
tego przypadku wyniosta 5 .. = 14,3%, ktora okreslona
zostata na podstawie zaleznos$ci

P =

wyj. rlra'z'nA(PpOmpy - PprogA)’

gdzie: ij. - jest maksymalna warto$ciag mocy wyjsciowe;j,

P pompy jest maksymalng moca lasera pompy, Ppmg — jest
wartoscia progowa powodujaca uzyskanie akcji lasero-
wej.

W przypadku sterowania lasera pompujacego impulsa-
mi t =4 ms/f=25 Hz sprawno$¢ wynosita . = 10,8%,
natomiast dla sterowania impulsami t, = 10 ms / f = 10 Hz
sprawnos¢ wynositan . = 6,88%. W ostatnim przypadku,
dla wartosci mocy pompy przekraczajacej P > 350 mW,

"
454 [] 1mg25|-|z'

" ®
. ® 4ms/25Hz

L]
‘*‘AL‘

8 25 .‘*.ﬁ 10ms/10Hz
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154 L]

",
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Rys. 7. Moc wyjsciowa w funkcji mocy pompy (1 = 973 nm)
w zaleznos$ci od parametrow czasowych i czgstotliwo$ciowych
impulsow sterujacych.

Fig. 7. The output power versus the pump power (4 = 973 nm)
depending on the timing and frequency of the control pulses.
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Rys. 8. Charakterystyka widmowa generacji promieniowania lasera w zakresie bliskim A = 1540 nm: kolor niebieski - widmo flu-

orescencji, kolor czarny- widmo generacji.

Fig. 8. The spectral characteristics of the generation of laser radiation in the close range A = 1540 nm: blue line - spectrum of flu-

orescence, black line - generation spectrum.

widoczne jest zalamanie charakterystyki. Jest to skutek
przekroczenia w materiale aktywnym progu efektow nieli-
niowych o charakterze termo — optycznym powodujacym
zmniejszenie sprawnosci generacji lasera. Prowadzi ono do
ograniczenia efektywnego wykorzystania szkta ELG pom-
powanego impulsami laserowymi t = 10 ms / f = 10 Hz,
do wartosci mocy absorbowanej rownej P = 325 mW.

W ramach eksperymentéw generacyjnych przepro-
wadzano kontrol¢ widma promieniowania wyjsciowego.
Zarejestrowane charakterystyki widmowe w zakresie
spektralnym 4 = (1100 + 2300) nm przedstawione zostaty
na Rys. 8. Pomiary zrealizowane zostaly z rozdzielczo$cia
At = 0,2 nm.

Uzyskane widmo promieniowania generacji laserowej
na szkle ELG jest silnie zawezone w stosunku do widma
fluorescencji. Maksima widma emisyjnego w stosunku do
widma fluorescencji przesunigte sa w kierunku fal dtuzszych
0 AA =5 nm. Pomiar widma emisyjnego za pomoca spek-
trometru o wysokiej rozdzielczo$ci wykazal wydzielenie
w tym zakresie czterech dominujacych pasm (4 = 1534,8 nm,
A= 15374 nm, A = 1542 nm oraz 4 = 1545,6 nm.)
o szerokos$ciach potéwkowych réwnych 1,5 nm z maksi-
mum sygnatu dla dtugosci fali 4 = 1542 nm. Jest to efekt
wzmocnienia wybranych linii z rozszczepionych poziomow
laserowych *l , oraz‘l , powodujacych prace wielomodo-
wa lasera. W tym przypadku uzyskanie jednej linii mozliwe
jest za pomocg ptytki etalonu wstawionej do uktadu rezona-
tora pomi¢dzy materiat aktywny a zwierciadlo wyjsciowe
[10]. Opis tego typu zjawiska w laserze duzej mocy na
ciele stalym przedstawiony jest doktadniej w pracy [11].
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5. Podsumowanie

Badane szkto fosforanowe domieszkowane jonami
erbu, iterbu oraz chromu wytworzone zostato w ITME
z przeznaczeniem do zastosowania w laserach pompowa-
nych lampami btyskowymi. Wytworzona matryca ze szkta
fosforanowego potwierdzita prawidtowos$¢ przyjetych
zatozen technicznych oraz poprawng realizacj¢ procesu
technologicznego wytopu. Zadaniem przeprowadzonych
eksperymentow bylo okreslenie mozliwosci zastosowa-
nia tego typu materialu aktywnego w uktadach laserow
pompowanych diodami laserowymi. W wyniku podjetych
dzialan uzyskano generacj¢ promieniowania laserowe-
go na dhugosci fali w zakresie bliskim A = 1540 nm.
W uktadzie rezonatora z zewngtrznymi zwierciadtami
i pompowaniem wzdluznym diodg laserowa o mocy
sredniej P, = 414 mW uzyskano moc wyj$ciowa rowna
P,y = 485 mW dajacg sprawno$¢ rozniczkowy 7.
14,3%. Warto$¢ t¢ otrzymano dla lasera pracujgcego
W rezimie q-cw z impulsami zasilacza o czasie trwania t, =
1 ms i repetycji f = 25 Hz.

Podczas eksperymentow generacyjnych zakres zmian
mocy promieniowania lasera pompy ograniczony byt
wlasciwosciami termicznymi badanego szkta ELG.
W uktadach laseréw pompowanych lampami btyskowymi
efekt domieszkowania szkta tlenkiem chromu powoduje
dodatkowe kumulowanie si¢ energii cieplnej indukowanej
w materiale aktywnym [12 - 13] co prowadzi do wzrostu
jego temperatury zmniejszajac jednoczesnie wydajnosé
fluorescencji [14]. W przypadku stosowanego pompo-
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wania laserowego obserwowany efekt nie mial istotnego
znaczenia co nalezy tlumaczy¢é waskim pasmem wid-
mowym lasera pompujacego w stosunku do szerokiego
pasma widmowego lampy btyskowej. Jednakze istotnym
zagadnieniem jest warto$¢ wspdlczynnikow liniowej
rozszerzalno$ci termicznej o matryc szkiet laserowych
w stosunku do powszechnie stosowanych monokryszta-
1ow. Duze wartosci a sg bezposrednig przyczyna stabej od-
porno$ci matryc na szoki termiczne, co eliminuje je z za-
stosowan z duzymi mocami. W procesie technologicznym
wytopu szkta ELG uzyskano wspdtczynnik o wartosci o =
89,4 x 107K, ktory w stosunku do szkta QE-7s (a =
124 x 107K™!) jest nizszy i jest on porownywalny ze wspot-
czynnikiem matrycy QX/Er (ponizej 90 x 107K™!) [7].

W wyniku przeprowadzenia szeregu eksperymentow
o charakterze niszczacym okreslono maksymalng dopusz-
czalng moc $rednig lasera pompy o wartosci P, = 550 mW.

Istotnym elementem mogacym wplyna¢ na wzrost
warto$ci uzyskanych mocy wyj$ciowych 1 sprawnosci
generacji bytoby zastosowanie powtok antyrefleksyjnych
na powierzchniach czotowych materiatu aktywnego.
W efekcie tego wystgpowatyby mniejsze straty w uktadzie
rezonatora na skutek zwielokrotnionych przej$¢ fotonow.
Z dzialania w tym kierunku jednak zrezygnowano ze
wzgledu na brak potrzeby optymalizacji uktadu laserowe-
go. Z tego samego powodu eksperymenty przeprowadzono
jedynie ze zwierciadtem wyjSciowym o transmitancji T =
3%. Uzyskane parametry wyj$ciowe promieniowania pod-
czas generacji lasera przy sprawnosci przekraczajacej 7.
= 14% sa satysfakcjonujace i porownywalne z wicloma
wynikami literaturowymi dla innych szkiet fosforanowych
o podobnym stopniu domieszkowania [15 - 18].

Na podstawie uzyskanych wynikow mozna przyjaé, ze
wytworzone w ITME szkto fosforanowe typu ELG moze
by¢ stosowane w uktadach laserow na ciele statym pom-
powanych diodami laserowymi w r6znych konfiguracjach,
np. w postaci mikrolaserow.

6. Literatura

[1] Snoeks E., Kik P. G., Polman A.: Concentration qu-
enching in erbium implanted alkali silicate glassem,
Optical Materials, 1995, 5, 159 - 167

[2] Dai S., Yu Ch., Zhou G., Zhang J., Wang G., Hu L.:
Concentration quenching in erbium-doped tellurite
glasses; Journal of Luminescence, 2006, 117, 39 - 45

[3] Tao Z.,Jie-Ming Q., Da-Yong J., Jing-Wen L., Sheng-
-Chun X.: Spectroscopic properties in Er**/Yb** co-
-doped fluorophosphates glass; Chinese Physics B,
2012, 21, 4, 043302

[4] Rivera-Lopez F., Babu P., Jyothi L., Rodriguez-Men-
doza U., Martin . R., Jayasankar C. K., Lavin V.: Er* -
Yb** codoped phosphate glass used for an efficient

1,5 pm broadband gain medium, Optical Materials,
2012, 34, 1235 - 1240

[5] DangerT., Huber G., Denker B. 1., Galagan B. 1., Sverch-
kov S. E.: Diode-pumped cw laser around 1.54 um
using Yb, Er-doped silico-boro-phosphate glass.
Conference on Lasers and Electro-Optics. Technical
Digest Series, Opt. Soc. America, 6, 1998, 181

[6] Laporta P., De Silvestri S., Magni V., Svelto O.: Dio-
de-pumped cw bulk Er:Yb:glass laser; Optics Letters,
1991, 16, 24 2015

[71 www.kigre.com; katalog produktow
[8] www.schott.com; katalog produktow

[9] Denken B., Galagan B., Osiko V., Sverchkov S.: Ma-
terials and components for miniature diode-pumped
1,5 um erbium glass lasers, Laser Physics, 2002, 12,
4,697 - 701

[10]Svelto C., Ferriaro F., Arie A., Arbore M. A., Fejer M.
M.: Frequency stabilization of a novel 1,5 um Er-Yb
bulk laser to a 39 K sub-doppler line at 770.1 nm,
IEEE Juornal of Quantum Electronics, 2001, 37, 4

[11]Ryabtsev G. 1., Bezyazychnaya T. V., Parastchuk V.
V., Ryabtsev A. G., Bogdanovich M. V., Yenzhyieuski
A. 1., Teplyashin L. L., Kuznietsova V. V., Petrovich
I. P, Krakovskii A. S., Titovez S. N.; Spectral and
temporal properties of diode-pumped Er, Yb: glass
laser, Optics Communications, 2005, 252, 301 - 306

[12]Lester Ch., Bjarklev A., Rasmussen T., Dinesen P. G:
Modeling of Yb**-sensitized Er**-doped silica wave-
guide amplifiers: J. Lightwave Technology, 1995, 13,
740 - 743

[13]Pedersen B., Bjarklev A., Povlsen J. H., Dybdal K.,
Larsen C. Ch.; The design of erbium-doped fiber
amplifiers, J. Lightwave Technol., 1991 ,9, 1105-1112

14. Morkel P. R. Modeling erbium/ytterbium-doped fiber
amplifiers: Optical Amplifiers and Their Applications
Technical Digest; Opt. Soc. Amer:, 1992, 17,206 - 209

[15]Meng F. Z., Song F., Zhang C. B., Ding X., Shang
M. R., Zhang G. Y.; Laser diode pumped 1.54 pm
Er:Yb:Phossphate glass continuous wave compact
laser, Chinese Physics Letter, 2003, 20, 10, 1739

[16]Laporta P., Longhi S., Taccheo S., Svelto O.: Single
—mode cw erbium - ytterbium glass laser at 1.5 um;
Optics Letter, 1993, 18, 1

[17] Shujing L., Song C., Hong C., Teng L., Zhang X.,
Zhaohui W. , Jianguo T.: Investigation of the roundtrip
cavity loss in laser diode pumped erbium: ytterbium —
phosphate glass microchip lasers, Journal of Applied
Physics, 2007, 102, 103101

[18] Zhuping L., Changhoung Q., Shixun D., Yasi J., lili
H.: Spectra and lasing properties of Er**, Yb*: pho-
sphate glasses; Chinese Optics Letters, 2003, 1, 1

10 MATERIALY ELEKTRONICZNE (Electronic Materials), T. 43, Nr 1/2015



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

Badanie struktury defektowej w nowych rodzajach scyntylacyjnych
monokrysztalow mieszanych granatow
lutetowo-itrowo-glinowych [Lu Y, ].AL.O , (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, _].AlL.O,, (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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Rys. 1. Przyklady monokrysztatéow 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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Zastosowanie odbicia
asymetrycznego z

mniejszym katem poslizgu.

zawezenie szerokosci

najwigksza czulos¢ metody przy ustawianiu ekspozycji
topograméw na zboczu maksimum odbicia (ujawnianie
wzglednych zmian statej sieci A4a/a na poziomie do 10%)

badany krysztat
w kacie w ]
* . g
katowej
wigzki promieniowania odbijanego I A
przez monochromator

¥
znaczne zwiekszenie czutosci |
lepsze zblizenie rejestrowanych
wypadkowych krzywych
dyfrakcyjnych do  rzeczywistej
krzywej dyfrakcyjnej badanego
krysztatu.
zrédto ~

film

w
Pochodna krzywej

dyfrakeyjnej P(@)

\?fPGJ Ad |
Alz—dg.r) ?fg®+ﬁg +11,A©

D

monochromatm'

zmiana kata Bragga ; ska‘adr.!iwa
wywotanawzgledng zmiang dezorientacji
odleglosci w plaszczyznie
miedzyplaszczyznowych dyfrakcji

Rys. 2. Metoda topografii dwukrystalicznej realizowana w ukladzie 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
6 | g0+, nae|. (1)

Al =

Pierwszy czton w nawiasie opisuje zmiang kata Bragga
wywolang wzgledng zmiang odlegtosci migdzyplaszczy-
znowych, a drugi sktadowa dezorientacji w ptaszczyznie
dyfrakcji. Wektory jednostkowe n i i, sa rownolegle
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
Aa/a 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 Zaktadzie 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 napre¢zen
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 obszarow $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 $ciankowanymi w okolicy
rdzenia. Podobny wynik daja topogramy prébek
wycietych z krysztatow LuAG domieszkowanych
prazeodymem (Rys. 5). W tym wypadku jednak zaob-
serwowano dodatkowo grupy kontrastéw zwigzanych
z defektami objetosciowymi typu wydzielenia lub solute
trails (rurkowatymi obszarami opdznionej krystalizacji
pojawiajacymi si¢ za wtraceniami zanieczyszczen), ale nie
mozna wykluczy¢ rowniez obecno$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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Rentgenowskie odbiciowe topogramy dwukrystaliczne
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101

Zmiany zaczern'ienia kliszy || Kontrast dyfrakcyjny zwiazany z pojedynczg scianka odpowiadajgca spowolnionemu
swiadczace wzrostowi na plaszczyznie niskowskaznikowej
o wygieciu prébek (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,ALO , (YAG) single crystal; CuKa, 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 monokrysztatu Lu, AL O , (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,Al.O,, (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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Rys. 5. Rentgenowskie odbiciowe topogramy dwukrystaliczne probek wycigtych zmonokrysztatu Lu,ALO,,: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 ..1,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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powierzchni krystalizacji ish kaznikowych (prawdopodobnie typu (112})
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Efekty segregacyjne zwiazane z plaszczyznami, na ktérych nastepuje wzrost
wewnatrz poszczegélnych sScianek

Rys. 7. Rentgenowskie odbiciowe topogramy dwukrystaliczne probki wycigtej z monokrysztatu [Lu, .Y, .],ALO ,:0,2% at. Pr

0,25~ 0,75 5712
(LuYAG-25:0,2%Pr); promieniowanie CuKa, (2 = 0,154 nm), refleks 840. X oznacza rzut kierunku wigzki padajacej na plaszczyzng
rysunku.
Fig. 7. X-ray back-reflection double-crystal topographs of the sample cut out from a [Lu, .Y ,.1,AL.O,,: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

Probki o wymiarach 5x5x1mm? wyciete blisko zarodzi
Rentgenowskie odbiciowe topogramy dwukrystaliczne

Probka 1 Prébka 2

Kontrast dyfrakcyjny zwiazany z obszarami
sciankowanymi odpowiadajacymi spowolnionemu
wzrostowi na plaszczyznach niskowskaznikowych

(prawdopodobnie typu {112})

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

Rys. 8. Rentgenowskie odbiciowe topogramy dwukrystaliczne probek wycigtych z monokrysztatu [Lu Y J;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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Topogram typu ,,Zebra” - naswietlona na jednym filmie seria ekspozycji dla kilku
skokowo zmienianych ustawien katowych krysztatu
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Rys. 9. Rentgenowski odbiciowy topogram dwukrystaliczny typu zebra wykonany dla probki wycietej 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
wigzki padajacej na ptaszczyzne rysunku.
Fig. 9. X-ray back-reflection double-crystal “zebra pattern” topograph of the sample cut out from a [Lu,.Y ,],ALO :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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Rys. 10. Rentgenowskie odbiciowe topogramy dwukrystaliczne probek wycigtych z monokrysztatu [Lu, .Y ,.J;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 ,.],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.

MATERIALY ELEKTRONICZNE (Electronic Materials), T. 43, Nr 1/2015 19



Badanie struktury defektowej w nowych rodzajach scyntylacyjnych monokrysztatéw mieszanych...

LuYAG-75:0,2%Pr

Proces A — krystalizacja w atmosferze azotu
Probka zawierajaca caly przekroj poprzeczny krysztatu
Rentgenowski topogram dwukrystaliczny fragmentu probki

W obszarze rdzenia probki: kontrasty dyfrakcyjne zwigzane z obszarami $ciankowanymi
odpowiadajacymi spowolnionemu wzrostowi na plaszczyznach niskowskaznikowych
(prawdopodobnie typu {112})
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Prazki segregacyjne zwiazane
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powierzchni krystalizacji

Efekty segregacyjne zwiazane z plaszczyznami,
na ktérych nastepuje wzrost
wewnatrz poszczegolnych scianek

Rys. 11. Rentgenowski odbiciowy topogram dwukrystaliczny probki wycigtej z monokrysztatu [Lu, .Y, ];AL0,,: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.

LuYAG-75:0.2%Pr
Proces B- krystalizacja w atmosferze argonu
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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 ,.],ALO,,:0.2 at.%Pr (LuYAG-75:0.2%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-75:0.2%Pr
Proces B, krysztat otrzymany w atmosferze argonu

Probka zawierajaca caty przekrdj poprzeczny krysztatu

Rentg ki y topogram dwukry y fragmentu probki
w ob;szame ;dz.enla: kol:lt‘ra_styl dyfrakcy!ne " e e
PO : i s Sl fid z plaszczyznami, na ktérych

L Uty L

gpuje wzrost trz
poszczegolnych scianek

) (prn;vdopodobnla typu (112}}""
Y S N

I Prazki segregacyjne zwigzane z ukladem powierzchni krystalizacji I

Rys. 13. Rentgenowski odbiciowy topogram dwukrystaliczny probki wycigtej z monokrysztatu [Lu .. Y ,.],ALO,,:0,2% at. Pr

0,75 7 0,25 5712
(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, ,.],AL.O ,: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.

LuYAG-75:0.2%Pr
Proces A - krystalizacja w atmosferze azotu
Wysokorozdzielcza dyfraktometria rentgenowska— obszar poza rdzeniem préobki
30000 | ’—
+~———— Obszar
poza
25000 rdzeniem
prébki
« 20000
0
o
£
; 15000
w
c
2
=
10000
5000
o
61.4 61.6 61.8 62 62.2 624 62.6 G2.8
2 Theta []

Rys. 14. Krzywa dyfraktometryczna wykonana w skanie 6/26 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) krzywej: (A26) = 100 sekund
katowych.

Fig. 14. Diffractometric curve in a /20 scan for the area outside the core of the [Lu, .Y, ,.],AL.O,,:0.2 at. % Pr(LuYAG-75:0.2%Pr)
sample; CuKa, radiation (4 = 0,154 nm), 800 reflection; the full width at half maximum (FWHM): (A26) = 100 arcsec.
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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
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o 12000 | .| prébki
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Dodatkowe maksimum dyfrakcyjne, poszerzenie i asymetria krzywej dyfrakcyjnej
wynikajace ze struktury defektowej obszaru rdzenia, w szczegélnosci z
obecnosci obszaréw sciankowanych

Rys. 15. Krzywa dyfraktometryczna wykonana w skanie /26 dla obszaru rdzenia probki [Lu .. Y

1,A1,0,:0,2% at. Pr

0,75 7 0,25 5712

(LuYAG-75:0,2%Pr); promieniowanie CuKa, (4 = 0,154 nm), refleks 800.

Fig. 15. Diffractometric curve in a 6/26 scan for the core region of the [Lu, .Y

CuKo, radiation (1 = 0,154 nm), 800 reflection.

1,AL0,,:0.2 at.%Pr (LuYAG-75:0.2%Pr) sample;

0,75 7 0,25
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Skaningowa mikroskopia elektronowa
Morfologia powierzchni Kontrast materialowy

—

0,2%Pr

LuUAG

0,2%Pr

LuYAG-50

e 3

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

Rys. 16. Obrazy SEM dla wybranych obszaréw z czeéci centralnej probek wycigtych z monokrysztatow [Lu Y, ],ALO,,:Pr.

57120

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
Préobka zawierajaca polowe przekroju poprzecznego krysztatu

Obraz polaryskopowy R ki t dwukry

Bardzo slabo y Wid y kontrast zwigzany z naprezeniami sieci
kontrast od pasm wynikajacymi z obecnosci obszaréw
segregacyjnych $ ych, defektéw objetosciowych typu
dobrze widocznych na || wy lub solute trails; nie mozna wykluczyé

Ll rd

Rys. 17. Obrazy polaryskopowe probki wycietej z monokrysztatu Lu,Al,O ,:0,2% at. Pr (LuAG:0,2%Pr) wykonane w skrzyZzowanych

12
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
taken in crossed polarizers. For comparison the corresponding X-ray topograph is presented next to the polariscopic micrograph.

:0.2% at. Pr (LuAG:0.2%Pr) single crystal; micrographs

12
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LuYAG-50:0.2%Pr |
Probka o wymiarach 5x5x1mm?3 |

Rentgenowski t ram
Obraz polaryskopowy gw i "c"mgmy

=

Kontrast zwigzany z naprezeniami
sieci wynikajgcymi z obecnosci
obszaréw sciankowanych oraz
efektéw 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 obszar6w 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.],AL.O,: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

Prébka 1 o wymiarach 5x5x1mm3, wycieta blisko zarodzi |
Obraz polaryskopowy Re"ﬁﬂ:::f;mmm

Kontrast zwigzany z
naprezeniami sieci
wynikajacymi z obecnosci
obszarow sciankowanych

Brak kontrastow zwigzanych z wystepowaniem efektéw segregacyjnych
(widocznych na topogramie rentgenowskim) wewnatrz poszczegdélnych scianek

Rys. 19. Obraz polaryskopowy probki wycigtej 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 zawierajaca pelny przekréj poprzeczny krysztatu |

Rentgenowski topogram
Obraz po‘ary SkOPOWY dwukrystaliczny wybranego fragmentu
z czesci centralnej probki

T Bardzo stabo zaznaczony kontrast
Kontrast zwigzany z naprezeniami sieci od pasm segregacyjnych
wynikajgcymi z obecnosci obszaréw zwigzanych z uktadem
sciankowanych oraz z wystepowaniem powierzchni krystalizacji
efektow segregacyjnych wewnatrz (widocznych na topogramie
poszczegolnych 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, ..J;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 zawierajagca polowe przekroju poprzecznego krysztatu |
Rentgenowski topogram

Obraz polaryskopowy dwukrystaliczny typu ,zebra”
wybranego obszaru 'f;...

Kontrast zwigzany z naprezeniami sieci
wynikajacymi z obecnosci obszarow
$ciankowanych oraz z wystepowaniem
efektow segregacyjnych zwigzanych z frontem
krystalizacji oraz efektow segregacyjnych
wewnatrz poszczegodlnych scianek

Rys. 21. Obraz polaryskopowy probki wycigtej z monokrysztatu [Lu Y, ],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, .],ALO ,:0.2 at.%Pr (LuYAG-50:0.2%Pr) single crystal; the micro-

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

Probka zawierajaca petny przekrdj poprzeczny krysztatu
Rentgenowski topogram dwukrystaliczny

Obraz polaryskopowy wybranego obszaru zawierajacego
S czes¢ centralng probki

4mm

Bardzo slab widoczny kontrast zwigzany z naprezeniami sieci wynikajacymi z
obecnosci obszaréw $ciankowanych oraz brak kontrastu od efektéw segregacyjnych
(widocznych na topogramie rentgenowskim)

Rys. 22. Obraz polaryskopowy probki wycigtej z monokrysztatu [Lu, .Y ],ALO,,:0,2 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 ,.J;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) zawierajagca pelny przekroj poprzeczny krysztatu |
Rentg ki topogram dwukrystaliczny

Obraz polaryskopowy wyk i

i |

cz:;éé centralng probki

Bardzo sfabo widoczny kontrast
zwigzany z naprezeniami sieci
" wynikajacymi z obecnosci obszaréw
$ciankowanych oraz brak kontrastu od
efektow 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 poréwnania obok ot;)i;z&i;olaryskopowego zamieszczono odpowiadajacy danej
probcee topogram rentgenowski.

Fig. 23. Polariscopic micrograph of the sample cut out from a [Lu, .Y ,.].AL.O,: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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Streszczenie: Za pomocg konwencjonalnej rentgenowskiej topografii dyfrakcyjnej scharakteryzowana zostata realna
struktura monokrysztatéw spinelu magnezowego MgAl O, i monokrysztalow ScAIMgO, (SCAM). Badania uzupehniajace
prowadzono za pomoca dyfraktometrii wysokorozdzielczej, skaningowej mikroskopii elektronowej, mikroanalizy rent-
genowskiej oraz metod polaryskopowych. Topogramy MgAl O, wskazuja na jako$¢ krysztaléw pozwalajacg na przepro-
wadzenie szczegolowych badan realnej struktury metodami rentgenowskiej topografii dyfrakcyjnej. W zadnej z badanych
probek nie zaobserwowano kontrastoéw pochodzacych od pasm segregacyjnych. Topogramy badanych krysztatoéw ujawniaja
obecnos$¢ rdzenia w centralnej czesci probek, czesto z wyraznie zaznaczonymi obszarami sciankowanymi odpowiadajacymi
wzrostowi na niskowskaznikowych ptaszczyznach krystalograficznych. W zewnetrznej czesci rdzenia zaobserwowano
liczne kontrasty dyfrakcyjne zwigzane najprawdopodobniej z defektami objetosciowymi typu solute trails oraz wyrazne
kontrasty zwigzane z grupa dyslokacji. Za pomoca topografii dwukrystalicznej ujawniono naprezenia zwigzane z rdzeniem
oraz defektami objetosciowymi solute trails. Ze wzgledu na tendencje do rozwarstwiania sig krysztatu ScAIMgO, badania
przeprowadzono na wybranych probkach otrzymanych przez mechaniczne rozdzielenie materiatu. Topogramy dwukry-
staliczne ujawnity kontrast dyfrakcyjny odzwierciedlajacy poszczegdlne warstwy materiatu. Szczegoty rozdzielania sig
warstw ujawnity obserwacje SEM.

Stowa kluczowe: topografia rentgenowska, MgAlLO,,

ScAIMgO,, defekty krystaliczne, metoda Czochralskiego

X-ray diffraction topo%raph of lattice defects in MgALO, and SCAIMgO, crystals grown
under different technological conditions

Abstract: Conventional X-ray diffraction topography was used for characterization of the real structure of MgAl,O, and
ScAIMgO, (SCAM) single crystals. Complementary investigations were performed by means of high resolution X-ray
diffractometry, scanning electron microscopy and polariscopic methods. The obtained topographs indicated a good cry-
stallographic quality of the examined MgAlO, crystals. In all investigated crystals no segregation fringes were observed.
A distinct core region was revealed in all samples, often including three or more facetted regions. Some contrast connected
with solute trails and groups of dislocations were observed in the region outside the core. The double-crystal topographs
indicated the presence of distinct residual strains connected with the core and other defects. In view of the tendency for
ScAIMgO, to split into layers, the investigations were performed using the samples obtained by mechanical cleavage. The
double-crystal topographs revealed diffraction contrast corresponding to consecutive “layers” of the material. The details
of splitting were shown by SEM investigation, which also confirmed the homogeneity of the crystal.

Key words: X-ray diffraction topography, MgAl O
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ScAIMgO,, crystal lattice defects, Czochralski method

1. Wstep

Praca poswigcona jest badaniom monokrysztatow
dwoch materiatdow. Jeden z nich to spinel magnezowo -
glinowy MgAl O, domieszkowany kobaltem o strukturze
regularnej. MgAL O, moze by¢ wykorzystywany jako
pasywny modulator dobroci (Q — switch) i w potacze-
niu ze szkltem fosforanowym domieszkowanym Er i Yb
stanowi¢ uktad mikrolasera do urzadzen dalmierczych
[1 - 2]. Drugi z badanych monokrysztatéw ScAIMgO,
pomimo podobnego sktadu chemicznego, ma strukture
trygonalna nalezacg do grupy przestrzennej R3mH. Wiele
publikacji dotyczy zastosowania obydwu monokrysztatow
jako materiatow podtozowych do nanoszenia warstw

epitaksjalnych tlenku cynku oraz azotku galu. Materiaty
te sg stosowane rowniez jako elementy urzadzen akusto-
optycznych i elektrooptycznych, laserow krystalicznych,
ultradzwigkowych linii op6zniajacych, przetwornikow
czestotliwosci, rezonatoréw oraz detektor6w promienio-
wania jonizujacego [3 — 10].

Dla wymienionych wyzej zastosowan MgAl O,
i ScAIMgO, istotne znaczenie ma dobra doskonato$¢ kry-
stalograficzna — niska koncentracja dyslokacji i wytracen,
jednorodno$¢ sktadu chemicznego oraz brak naprezen
i innych bardziej ztozonych defektow.

Naturalne i wytwarzane sztucznie monokrysztaty
spinelu MgAl O, byty przedmiotem badan topograficz-
nych w pracach [11 — 13]. Autorzy nie znalezli publi-
kacji opisujacych zastosowania topografii dyfrakcyjnej
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Rys. 1. Przyktady monokrysztatow MgAl,0,:Co (a, b), ScAIMgO, (c) oraz ScAIMgO,:Co (d) otrzymanych metoda Czochralskiego

w Zaktadzie Technologii Materiatow Tlenkowych Z-18 w ITME.

Fig. 1. Examples of MgAl,0,:Co (a, b), ScAIMgO, (c) and ScAIMgO,:Co (d) single crystals grown by the Czochralski method at
the Department of Oxide Single Crystals Technology at the Institute of Electronic Materials Technology.

do monokrysztatow ScAIMgO,, ale na podstawie wielu
wczesniejszych zastosowan metod topograficznych do
badan monokrysztatéw tlenkowych [14, 17 - 18] liczono
na duza efektywnos¢ tych metod.

W niniejszej pracy przeprowadzono badania meto-
dami rentgenowskiej topografii dyfrakcyjnej. Badania
uzupetniajace przeprowadzono za pomocg dyfrakto-
metrii wysokorozdzielczej, skaningowej mikroskopii
elektronowej, mikroanalizy rentgenowskiej oraz metod
polaryskopowych.

2. Opis przeprowadzonych badan

Monokrysztaly obydwu materiatdow uzyskano meto-
da Czochralskiego. Zastosowano w nich uktad cieplny
z tyglem irydowym o $rednicy wewngtrznej 50 mm
i wysokosci 50 mm, umieszczonym w krystalicznej za-
sypce ZrO, firmy Zircar. W przypadku spinelu MgALO,
(temperatura topnienia ~ 2140°C) stosowano czynny
dogrzewacz irydowy umieszczony bezposrednio na tyglu,
a w przypadku ScAIMgO, — irydowy dogrzewacz bierny
umieszczony na zasypce cyrkonowej poza tyglem. Wokot
dogrzewacza umieszczano zestaw trzech oston z porowatej
ceramiki ZrO, firmy Zircoa, a na gérze trzy ptytki wyko-
nane z tej samej ceramiki.

Wsad wyjsciowy do krystalizacji przygotowywa-
no jako mieszaning o sktadzie stechiometrycznym
z odpowiednich tlenkow. Stosowano tlenki magnezu
(MgO), glinu (AL0,) i skandu (Sc,0,) o czystosci 4,5 N
oraz tlenek kobaltu (Co,0,) o czystosci 4 N. Wszystkie
tlenki pochodzily z firmy Auer - Remy. W przypadku

obydwu materiatéw kobalt podstawiano za magnez. Po-
dane koncentracje kobaltu dotycza jego zawartosci we
wsadach wyjsciowych.

Do wzrostu monokrysztatow stosowano urzadzenie
Oxypuller 20 - 04 firmy Cyberstar (Francja). Parametry
wzrostu byly nastgpujace:

- dla MgAl,O,: szybkos¢ wzrostu 1,5 — 2 mm/h; szyb-
kos¢ obrotowa 15 — 20 obr./min;

- dla ScAIMgO,: szybkos¢ wzrostu 1,2 — 2 mm/h;
szybkos$¢ obrotowa 6 — 20 obr./min.

Atmosfer¢ ochronng stanowil czysty azot.

Przyktadowe fotografie otrzymanych monokrysztatow
przedstawiono na Rys. 1.

Przeznaczone do badan probki zostaty wycigte pro-
stopadle do osi wzrostu <111> i zawieraty pelny przekrdj
poprzeczny krysztalu. Plytki przygotowano do badan
rentgenowskich przez obustronne mechaniczno-chemiczne
polerowanie. Przebadano probki z nastepujacych mono-
krysztatow domieszkowanych kobaltem:

- MgAlO,: 0,135% at. Co;
- MgAlLO,: 0,285% at. Co;
- MgAlLO,: 0,6% at. Co.

W monokrysztatach ScAIMgO, wystgpowato zjawisko
rozdzielania si¢ materiatlu wynikajace z warstwowego
charakteru jego struktury (analogicznie jak w przypadku
miki i grafitu). Zjawisko to bylo bezposrednig przyczy-
na trudnosci z przygotowaniem ptasko-roéwnolegtych
wypolerowanych plytek, ktore bytyby odpowiednie dla
rentgenowskich badan topograficznych. Prezentowane
badania przeprowadzono na probkach otrzymanych przez
mechaniczne rozdzielenie materiatu.
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Rys. 2. Schemat rentgenowskiej topografii transmisyjnej Langa.
Fig. 2. Schematic diagram of the X-ray Lang transmission to-
pography technique.
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Rys. 3. Schemat metody topografii dwukrystalicznej w geometrii
odbiciowe;j.
Fig. 3. Schematic diagram of the double-crystal method.

Badania realnej struktury monokrysztatow MgAlO,
i ScAIMgO, przeprowadzono gléwnie metodami rent-
genowskiej topografii dyfrakcyjnej metodg Langa oraz
metoda dwukrystaliczng. Metody te charakteryzuja si¢
wysoka czulo$cig na zmiang nachylenia odbijajacych
ptaszczyzn sieciowych wzgledem kierunku promieni pa-
dajacych i/lub zmiang odleglosci migdzyptaszczyznowych,
dzigki czemu mozliwe jest ujawnienie deformacji sieci
towarzyszacej defektom.

W metodzie rentgenowskiej topografii dyfrakcyjnej
Langa (Rys. 2) badang probke ustawia si¢ w potozeniu
spetniajagcym warunek dyfrakcji Bragga, a nast¢pnie
rejestruje si¢ wiagzke ugieta na emulsji fotograficzne;.
W przypadku topografii transmisyjnej uzyskujemy infor-
macje¢ z catej objetosci krysztatu, natomiast w topografii
odbiciowej odwzorowana jest warstwa przypowierzch-
niowa. Obszary idealne daja jednolity obraz, natomiast
w obszarach zdefektowanych nastgpuje silne zaburzenie
propagacji fal (nie sg tam spelnione warunki dyfrakcji
lub tez natgzenia wigzek ugigtych promieni X znacznie
si¢ roznig od natgzen wigzek ugietych na obszarach
o niezaburzonej budowie). Efektem tego jest ujawnienie

kontrastu migdzy obszarami idealnymi a zdefektowany-
mi w rejestrowanym obrazie. Wyniki z topografii Langa
zostaly uzyskane przy uzyciu konwencjonalnego zrédta
promieniowania rentgenowskiego MoKa, (4 = 0,0709 nm).
Na przedstawianych zdjeciach duze zaczernienie kliszy
oznacza duze natg¢zenie wigzki ugietej 1 na odwrot.

W topografii dwukrystalicznej (Rys. 3) wykorzystuje
si¢ tzw. uktady rownolegte lub quasi rownolegte, w kto-
rych ptaszczyzny odbijajace w monochromatorze i probee
majg zblizone do siebie odleglosci migdzyptaszczyznowe.
W ten sposéb eliminuje si¢ dyspersje widmowa na obydwu
krysztatach i uzyskuje si¢ bardzo waskie krzywe odbicia,
co zapewnia wysoka czuto$¢ metody, a odwzorowania
ujawniajg szczegoly pol naprezen dyslokacji i stabe efekty
segregacyjne [15 — 21].

Topogramy dwukrystaliczne spineli i innych mo-
nokrysztaldw otrzymywano za pomoca spektrometru
dwukrystalicznego wzorowanego na opisanym przez
Bubakova [22 - 23] i wykorzystujacym precyzyjne teo-
dolity WILD T3A. Zastosowano promieniowanie CuKa,
(4=10,154 nm) i uktady z silnie asymetrycznym refleksem
na monochromatorze oraz refleksem o mozliwie niewiel-
kiej asymetrii na badanym krysztale [17 - 18]. Do badan
zastosowano monochromator germanowy z refleksem 511
(z katem Bragga ~ 45° i katem wejscia ~ 9°). Eliminacja
sktadowej CuKa, byta mozliwa dzigki szczelinie kolimu-
jacej przed monochromatorem.

W badaniach krysztatéw o silnych wygieciach zasto-
sowano technike topogramow typu zebra (zebra pattern)
[24] polegajaca na naswietleniu na jednym filmie wielu
ekspozycji przy zmienianych skokowo ustawieniach
probki.

Badania uzupetniono pomiarami na znajdujacym si¢
w wyposazeniu Zaktadu Badan Mikrostrukturalnych
ITME wysokorozdzielczym dyfraktometrze z konwen-
cjonalng lampg rentgenowska (promieniowanie CuKa,).
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. Badania wykonano za pomoca
skandw 6/26, podczas ktorych probka i detektor zmieniajg
pozycje w sposOb sprzezony.

Dodatkowe informacje dotyczace jakosci powierzchni
oraz jednorodnosci sktadu uzyskano za pomoca wysoko-
rozdzielczej skaningowej mikroskopii elektronowej na mi-
kroskopie Carl Zeiss AURIGA CrossBeam® Workstation
w Zaktadzie Badan Mikrostrukturalnych ITME.

3. Wyniki

3.1 Monokrysztaly MgAl,O, domieszkowane kobaltem

Wszystkie otrzymane topogramy wskazuja na ja-
ko$¢ krysztatow MgAl O, zapewniajacg efektywnosce
badan topograficznych. W zadnej z badanych probek
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nie zaobserwowano kontrastow pochodzacych od pasm
segregacyjnych.

Topogramy badanych krysztatow ujawniaja istnie-
nie rdzenia w centralnej czgsci probek (Rys. 4 — 9).
W MgALO, domieszkowanym 0,135% at. Co oraz
0,6% at. Co ujawniono rdzen z wyraznie zaznaczonymi
W swojej centralnej czgéci obszarami $ciankowanymi, ktore
odpowiadaja spowolnionemu wzrostowi na ptaszczyznach
z niskimi wskaznikami Millera. W zewnetrznej czesci
rdzenia zaobserwowano liczne kontrasty dyfrakcyjne
zwigzane najprawdopodobniej z defektami objetoscio-
wymi, takimi jak wydzielenia, mikrowtracenia lub solute
trails — obszary rurkowate, w ktorych nastepuje opdznienie
krystalizacji, tworzace si¢ najczesciej za wtraceniem po-
chodzacym z zanieczyszczen materiatu wsadowego (Rys.
4,7 - 9). Rdzeh monokrysztatu MgAl 0,:0,285% at. Co
(Rys. 5 — 6) wykazuje stabiej rozwinigte $cianki
i w zasadzie brak charakterystycznych kontrastow zwia-
zanych z defektami objetosciowymi. Topogramy tego
obszaru ujawniajg wyrazne kontrasty zwigzane z grupami
dyslokacji. Slady obszaréw $ciankowanych w rdzeniu
tego krysztatu i zwigzane z nimi napr¢zenia sieci bardzo
dobrze ujawniajg rentgenowskie odbiciowe topogramy
dwukrystaliczne (Rys. 6).

Topogramy transmisyjne Langa wszystkich probek
(Rys. 4 — 5,7, 9, a szczeg6lnie Rys. 5) w obszarze poza
rdzeniem ujawniajg kontrasty dyfrakcyjne zwigzane z tzw.
»strukturg komorkowa™ utozenia dyslokacji, podobna do
obserwowanej w krysztatach GaAs o niskim poziomie
domieszkowania [25 — 28]. W pracy [25] wykazano
za pomocg transmisyjnej mikroskopii elektronowej, ze
istotnym elementem budowy $cian komorek sa oprocz
dyslokacji wytracenia. Rowniez w przypadku badanych
przez autordw probek monokrysztatow MgAlL O, na li-
niach dyslokacyjnych tworzacych poszczegolne ,.komor-
ki” mozna zaobserwowa¢ punktowe kontrasty zwigzane
najprawdopodobniej z wytraceniami. Oprocz ,,struktury
komorkowej” ulozenia dyslokacji w obszarach poza

rdzeniem zaobserwowano jedynie blisko brzegu prob-
ki wycigtej z monokrysztatu MgALO,: 0.135% at. Co
grupy kontrastow zwigzanych najprawdopodobniej
z defektami objetosciowymi typu wydzielenia, mikrowtra-
cenia lub defekty solute trails (Rys. 4). Réwniez blisko brze-
gu probki wycigtej z monokrysztatu MgAlO,:0.285% at. Co
(Rys. 5) ujawniono pojedyncze bloki krystaliczne
z widocznymi dodatkowymi kontrastami zwigzanymi
najprawdopodobniej z pasmami poslizgu.

Deformacj¢ i naprezenia sieci w obszarze zaobser-
wowanych defektow bardzo dobrze ujawniaja obrazy
uzyskane za pomoca metody topografii dwukrystalicz-
nej — czulej na wzgledne zmiany parametru sieciowego
i lokalne zmiany orientacji ptaszczyzn odbijajacych (Rys.
4b, 6, 8 - 9). Topografia dwukrystaliczna bardzo wyraznie
ujawnia wygiecia probek. Na topogramach uwidacznia
si¢ to poprzez wystepowanie biatych kontrastow odpo-
wiadajacym obszarom wychodzacym z zakresu odbicia
i zawezeniom obszaru odbijajacego (Rys. 4b, 6, 8 — 9).
Pola o jednakowym zaczernieniu wskazuja na obszary
krysztatu o takiej samej wartosci efektywnej dezorientacji,
a wigc takim samym lokalnym kacie Bragga.

W aktualnym przypadku uktadow quasi rownoleglych
mozliwy jest pewien udzial kontrastu bezposredniego
powstajacego wskutek dyspersji widmowej. Bedzie on
jednak prawdopodobnie niewielki, gdyz odstepstwo
od rownolegtosci jest niewielkie (na poziomie ~ 5%),
a kontrast bezposredni podobnych krysztaléw w promie-
niowaniu miedziowym jest slaby i dotyczy obszarow
o bardzo duzej deformacji, jak np. granice wytracen
i obszardéw $ciankowanych.

Przy badaniach krysztalow o silnych wygieciach, co
dotyczylo szczegdlnie probek cienszych niz 500 pm,
stosowano technike topogramoéw typu zebra [24]. Seria
ekspozycji naswietlona na jednym filmie dla kilku sko-
kowo zmienianych ustawien katowych krysztatu daje
mozliwo$¢ uzyskania obrazu od wigkszego obszaru niz
na pojedynczym topogramie dwukrystalicznym. Technika

[ MgAlL0,: 0.135% at. Co |
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Rys. 4. Rentgenowskie topogramy probki wycigtej z monokrysztalu MgAl,0,:0,135% at. Co: (a) transmisyjny topogram Langa, pro-
mieniowanie MoKa, (1= 0,0709 nm), refleks 220; (b) odbiciowy topogram dwukrystaliczny, promieniowanie CuKa, (1= 0,154 nm),

refleks 335.

Fig. 4. X-ray topographs of the sample cut out from a MgAl1,0,:0.135 at.% Co single crystal: (a) Lang transmission topograph, MoKa,
radiation (4 = 0.0709 nm), 220 reflection; (b) double-crystal reflection topograph, CuKo, radiation (4 = 0.154 nm), 335 reflection.
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ta jest korzystna dla probek z pewnym wygigciem lub/i
z duza iloscig ptaskich defektow oraz zwigzanych z nimi
odksztalceniami sieci.

Dla wybranych probek MgAl,O, wykonano badania na
wysokorozdzielczym dyfraktometrze rentgenowskim. Wy-
konano krzywe dyfrakcyjne (skan 6/26) dla obszaru poza
rdzeniem (Rys. 10) oraz dla obszaru rdzenia (Rys. 11).
W pierwszym przypadku (Rys. 10) otrzymano pojedyn-
cze maksimum o szerokosci potowkowej FWHM (full
width at half maximum) rownej 82 sekundy katowe.
Poszerzenie krzywej dyfrakcyjnej wynika najprawdopo-
dobniej z obecnosci ,,struktury komoérkowej” utozenia

dyslokacji, ktora zostala ujawniona na topogramach.
W obszarze rdzenia (Rys. 11), oprécz poszerzenia krzywej
dyfrakcyjnej, zaobserwowano jej asymetrie oraz dodatko-
we maksima. Wynik ten jest prawdopodobnie zwigzany
z obszarami $ciankowanymi oraz defektami objetoscio-
wymi, ktdre ujawniono na topogramach.

Wykonano rowniez zdjecia fotograficzne przy skrzy-
zowanych polaryzatorach, jednakze, podobnie jak w pracy
[28], otrzymane obrazy w zasadzie nie ujawnity napr¢zen
zwigzanych z defektami ujawnionymi na topogramach
(Rys. 12).
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Rys. 5. Rentgenowskie transmisyjne topogramy Langa probki MgAl,0,:0,285% at. Co, promieniowanie MoKa, (4 = 0,0709 nm):

(‘a) refleks 220, (b) refleks 022.

Fig. 5. X-ray Lang transmission topographs of the sample cut out from a MgAl,0,:0.285 at.% Co single crystal, MoKa, radiation

(4 =10.0709 nm): (a) 220 reflection, (b) 022 reflection.
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Rys. 6. Rentgenowskie topogramy probki wycigtej z monokrysztatu MgAl 0,:0,285% at. Co: (a) transmisyjny topogram Langa,
promieniowanie MoKa, (4 = 0,0709 nm), refleks 022; (b) — (c) odbiciowe topogramy dwukrystaliczne wykonane dla roznych katow
padania wigzki, promieniowanie CuKa, (1 = 0,154 nm), refleks 335 (d) odbiciowy topogram dwukrystaliczny typu zebra.

Fig. 6. X-ray topographs of the sample cut out from a MgAl,0,:0.285 at.% Co single crystal: (a) Lang transmission topograph,
MoKa, radiation (2 = 0.0709 nm), 022 reflection; (b) — (c) double-crystal reflection topograph taken with slightly different anlges
of an incident beam, CuKo,, radiation (4 = 0.154 nm), 335 reflection; (d) “zebra pattern” topograph.
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= Rys. 7. Rentgenowskie transmisyjne topogramy Langa probki
MgAl,O,: 0.6% at. Co, d =150 ym L. o .
2 - I wycietej z monokrysztalu MgAl O,:0,6% at. Co, promieniowanie
Rentgenowskie transmisyjne topogramy Langa MoKa, (= 0,0709 nm).
dla réznych wektoréw dyfrakcji ! ’
Refleks 720 Refleks 022

Kontrasty

Fig. 7. X-ray Lang transmission topographs of the sample cut
out from a MgAl,0,:0.6 at. % Co single crystal, MoK, radiation
(4=0.0709 nm).
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MgAl,O,: 0.6% at. Co, d =150 ym probki wycigtej z monokrysztalu MgAlO,:0,6% at. Co, promie-

Rentgenowski odbiciowy topogram dwukrystaliczny ~ niowanie CuKo, (4 = 0,154 nm), reflex 335.

Fig. 8. X-ray reflection double-crystal topograph of the sample

Pola o jednakowym zaczernieniu cut out from a MgAl,0,:0.6 at. % Co single crystal, CuKo, ra-
wskazuja obszary krysztalu o diation (1 = 0.154 nm), 335 reflection.
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Rys. 9. Rentgenowskie topogramy probki wycietej z monokrysztalu MgAl O,:0,6% at. Co: (a) transmisyjny topogram Langa, pro-
mieniowanie MoKa, (4 = 0,0709 nm); (b) odbiciowy topogram dwukrystaliczny, promieniowanie CuKa, (4 = 0,154 nm), refleks
533;(c) topogram typu ,,zebra”.

Fig. 9. X-ray topographs of the sample cut out from a MgAL 0,:0.6 at. % Co single crystal: (a) Lang transmission topograph, MoKa.,
radiation (4 = 0.0709 nm); (b) double-crystal reflection topograph, CuKo, radiation (4 = 0.154 nm), 533 reflection; (c) “zebra pat-
tern” topograph.
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| MgALO,: 0.6% at. Co, d = 150 pm
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Poszerzenie krzywej dyfrakcyjnej wynikajace najprawdopodobniej
z obecnosci komérkowej struktury dyslokacji

Rys. 10. Krzywa dyfrakcyjna otrzymana metoda wysokorozdzielczej dyfraktometrii rentgenowskiej wykonana w skanie 6/26 dla
obszaru poza rdzeniem probki wycigtej z monokrysztatu MgAl,0,:0,6% at. Co, promieniowanie CuKa, (4 = 0,154 nm), refleks
222, FWHM = §2".

Fig. 10. Diffractometric curve in a 6/26 scan for the area outside the core of the sample cut out from a MgAl,0,:0.6 at. % Co single
crystal, CuKo, radiation (4 = 0.154 nm), 222 reflection, FWHM = 82".
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Dodatkowe maksima dyfrakcyjne, poszerzenie i asymetria krzywej
dyfrakcyjnej wynikajace ze struktury defektowej obszaru rdzenia

Rys. 11. Krzywa dyfrakcyjna otrzymana metoda wysokorozdzielczej dyfraktometrii rentgenowskiej wykonana w skanie 6/26 dla
obszaru rdzenia probki wycigtej z monokrysztatu MgAl,0,:0,6% at. Co, promieniowanie CuKo, (4 = 0,154 nm), refleks 222.

Fig. 11. Diffractometric curve in a 6/26 scan for the core region of the sample cut out from a MgA1,0,:0.6 at. % Co single crystal;
CuKo, radiation (4 = 0.154 nm), 222 reflection.

Przykiadowe zdjecia fotograficzne wykonane Rys. 12. Obrazy polaryskopowe probek wycigtych z monokrysztatow MgAlO,:Co
w skrzyzowanych polaryzatorach liniowych wykonane w skrzyzowanych polaryzatorach liniowych.

[ MgALO,: 0.285% at. Co | MgALO,: 0.135% at. Co | Fi9. 12. Polariscopic micrographs of the samples cut out from MgAl,0,:Co
single crystals; taken in crossed polarizers.

Brak ujawnionych naprezen sieci, p p
zbyt malej grubosci probki
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3.2 Monokrysztaly ScAIMgO,

Badania monokrysztatow ScAIMgO, przeprowadzono
na wybranych probkach otrzymanych przez mechaniczne
rozdzielenie materialu. Otrzymane probki byly ponadto
znacznej grubosci (~ 1 mm) co uniemozliwialo ustawienie
reflekséw transmisyjnych dla wykonania rentgenowskiej
topografii transmisyjnej Langa.

Topogramy dwukrystaliczne probek ScAIMgO,
(Rys. 13) ujawniaja kontrast dyfrakcyjny odzwierciedla-
jacy uszkodzenia krysztatu zwiazane najprawdopodobniej
z jego odtupywaniem. Pola o jednakowym zaczernieniu
wskazuja obszary krysztatu o takiej samej efektywnej
zmianie kata Bragga.

Dla wybranych probek ScAIMgO, wykonano bada-
nia na skaningowym mikroskopie elektronowym (SEM)
przedstawione na Rys. 14. Na obrazach SEM widoczne
jest rozdzielanie si¢ materiatu wynikajace z warstwowego
charakteru jego struktury. W celu wykrycia ewentualnych
niejednorodnosci sktadu przeprowadzono badania za po-
mocg mikroanalizy rentgenowskiej EDX. Mikroanaliza
rentgenowska nie ujawnita zadnych innych pierwiastkow
oprocz tych wehodzacych w sktad ScAIMgO, (Rys. 15).
Mapy rozktadu poszczegdlnych pierwiastkow wykonane
w roznych obszarach probki nie wykazaty zadnych zmian
sktadu chemicznego w badanych krysztalach (wybrane
wyniki przedstawiono na Rys. 16).

Rys. 13. Rentgenowskie odbiciowe topogramy

ScAIMgO, . 11 .
Rentgenowska odbiciowa topografia dwukrystaliczna dwukrystaliczne probki ScAIMgO,, promie-
niowanie CuKa, (4 = 0,154 nm).

| Probka 1 | | Prébka 2 | Fig. 13. X-ray reflection double-crystal topo-
X | Topogramy typu ,Zebra” || graphs of the samples cut out from a SCAIMgO,

T 1 B single crystal, CuKa, radiation (4 = 0.154 nm).

’ /
il

najprawdopodobniej z jego odiupywaniem

Pola o jednakowym zaczernieniu wskazujg obszary o takiej samej efektywnej zmianie kata
Bragga; widoczny kontrast odzwierciedlajacy uszkodzenia krysztalu zwigzane

Struktura warstwowa w ScAIMgO,, krysztal nr 2/10
Skaningowa mikroskopia elektronowa

Rys. 14. Skaningowa mikroskopia elektronowa probek
wycigtych z krysztalu ScAIMgO,,.

Fig. 14. Scanning electron microscopy measurements of
the samples cut out from a ScAIMgO, crystal.
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ScAIMgO,, plytki napylone Au i Pd
Mikroanaliza rentgenowska

A nLu Au Pd sc

Au

T T T T T

Mikroanaliza rentgenowska ujawnita w probce jedynie pierwiastki
wchodzace w sktad ScAIMgO, oraz Au i Pd z procesu napylania

Rys. 15. Mikroanaliza rentgenowska probki wycietej z krysztatu ScAIMgO,.
Fig. 15. X-ray microanalysis of the sample cut out from a ScAIMgO, crystal.

ScAIMgO,, plytki napylone Au i Pd
Mikroanaliza rentgenowska, mapy intensywnosci Swiecenia
poszczegoélnych pierwiastkow w préobce

Rys. 16. Mikroanaliza rentgenowska: mapy intensywnosci §wiecenia poszczegolnych pierwiastkow w wybranym obszarze probki

wycigtej z krysztalu ScAIMgO,.

Fig. 16. X-ray microanalysis: maps of the fluorescence intensity of particular elements in the selected area of the sample cut out

from a ScAIMgO, crystal.

4. Podsumowanie

W pracy przeprowadzono badania realnej struktury
monokrysztatow MgAl O, i ScAIMgO, otrzymywanych
metodg Czochralskiego. Jakos¢ krysztalow MgALO,
pozwolita na uzyskanie poprawnych topogramow rent-
genowskich.

W Zadnej z badanych probek MgAl O, nie za-
obserwowano kontrastow pochodzacych od pasm se-
gregacyjnych. Wprowadzona domieszka nie powoduje

MATERIALY ELEKTRONICZNE (Electronic Materials), T. 43, Nr 1/2015

istotnych zmian parametru sieciowego i nie jest zrodtem
lokalnych naprezen. Moze to wynika¢ z fatwosci wbu-
dowywania si¢ atomow kobaltu w odpowiednie pozycje
w sieci krystalicznej.

Dotychczasowe wyniki nie pozwalaja jednoznacznie
powigzac¢ struktury defektowej z poziomem domieszko-
wania MgAl O, kobaltem, jednakze struktura defektowa
krysztalow MgALO,:0,135% at. Co i MgAl 0,:0,6% at. Co
wykazuje pewne réznice w stosunku do struktury de-
fektowej MgAlL0,:0,285% at. Co. Topogramy probek
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z dwoch pierwszych krysztaldw ujawniaja istnienie rdze-
nia w centralnej czesci probek z wyraznie zaznaczonymi
obszarami $ciankowanymi, ktére odpowiadajg spowolnio-
nemu wzrostowi na ptaszczyznach z niskimi wskaznikami
Millera. Uktad obszaréw $ciankowanych jest zdetermi-
nowany przez ksztatt powierzchni krystalizacji, mocno
zaleznej od obrotow krysztatu w trakcie wyciggania.
W zewnetrznej czg$ci rdzenia zaobserwowano liczne
kontrasty dyfrakcyjne zwigzane najprawdopodobniej
z defektami objg¢tosciowymi - mikrowtrgceniami oraz
,,solute trails”.

Topogramy centralnej cze$ci monokrysztatu MgALO,:
0,285% at. Co wykazujg stabiej rozwinigte obszary $cian-
kowane oraz brak charakterystycznych kontrastow wskazu-
jacych na obecnos¢ defektow objetosciowych. Zaobserwo-
wano natomiast wystgpienie duzych blokoéw krystalicznych
i wyrazne kontrasty zwigzane z grupami dyslokacji.
Powodem powstawania struktury blokowej sg zbyt duze
napr¢zenia termiczne powstajace podczas nieréwno-
miernego studzenia krysztatu, juz w trakcie narastania
jego koncowych partii. Zaburzenia takie moga powstacé
w wyniku réznych zmian parametrow wyciagania, czy
tez przypadkowych zaburzen geometrycznych, jak np.
wzrost boczny. Przy krytycznym ustawieniu parametrow
wzrostu moze to by¢ nawet wynikiem roznego ksztattu
powierzchni wzrostu i zwigzanym z tym uktadem ob-
szarow $ciankowanych, ktory ma wplyw na sumaryczng
wielko§¢ naprezen. Podanie szczegdlowej przyczyny
byloby tatwiejsze po przebadaniu wigkszej liczby probek
wycietych z réznych miejsc krysztatu, reprezentujacych
kolejne etapy krystalizacji.

Na obrazach wszystkich badanych probek ujawniono
w obszarze poza rdzeniem charakterystyczne kontrasty
dyfrakcyjne odpowiadajace tzw. ,,strukturze komorkowe;j”
utozenia dyslokacji. Na liniach dyslokacyjnych tworza-
cych poszczegoélne ,,komorki” zaobserwowano punktowe
kontrasty zwigzane najprawdopodobniej z wytrgceniami.

Ze wzgledu na tendencj¢ do rozwarstwiania si¢ krysz-
tatu ScAIMgO, badania przeprowadzono na wybranych
probkach otrzymanych przez mechaniczne rozdzielenie
materiatu, co wigzato si¢ z wprowadzeniem dodatkowych
defektow i uniemozliwito pelne wykorzystanie dostepnych
metod. Topogramy dwukrystaliczne ujawnity kontrast dy-
frakcyjny odzwierciedlajacy uszkodzenia probki przy jej
przygotowaniu przez odlupanie sasiednich czegsci wzdhuz
rozwarstwiajacych si¢ ptaszczyzn.

Szczegdly rozdzielania si¢ warstw ujawnity obser-
wacje SEM. Warstwowy charakter krysztatu i tupliwo$¢
wzdhuz ptaszczyzn typu (001) jest najprawdopodobniej
zwigzana ze specyficzng budowa komorki elementarnej
ScAIMgO,, a w szczegolnosci ze stosunkowo duzym
parametrem sieciowym wzdtuz osi c.

5. Podzi¢kowania

Badania zostaty wykonane w ramach tematu statu-
towego realizowanego w 2014 roku w ITME. Krysztaty
zostaty otrzymane w ramach projektu, pt.: Opracowanie
warunkow wytwarzania spinelu magnezowego MgAlL,O,,
skandowo-magnezowego ScMgAlO,, oraz szkia Er,
Yb, do zastosowania w mikrolaserach dalmierczych
(PBS1/B5/16/2012) finansowanego przez Narodowe Cen-
trum Badan i Rozwoju.
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Autorzy: prof. dr hab. Dorota A. Pawlak, dr Andrzej Ktos,
Wojciech tobodzinski, Andrzej Stefanski, Pawet Osewski
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Nr EP 2639343 :

A method of manufacturing thin layers
of eutectic composites
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na otrzymanie cienkowarstwowych materiatdw kompozytowych na bazie eutektykdéw. W wyniku prac
badawczych powstato urzgdzenie pozwalajgce otrzymac, przy pomocy przejscia fazowego ciato sta-
te — ciecz — ciato state, ukierunkowane struktury eutektyczne metal-dielektryk i dielektryk-dielektryk
w postaci cienkich warstw o homogenicznej mikro- lub nanostrukturze, przy wykorzystaniu me-
chanizmu kierunkowej krystalizacji. Urzgdzenie dzieki swej charakterystyce zapewnia ptaski front
krystalizacji na stosunkowo duzej powierzchni oraz duzy prostopadty do frontu krystalizacji gradient
temperatury.
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Streszczenia wybranych artykutow pracownikow ITME

STRESZCZENIA WYBRANYCH ARTYKULOW
PRACOWNIKOW ITME

Formation mechanism of graphene buffer
layer on SiC(000 1)

W. Strupinski', K. Grodecki®?, , P. Caban', P. Ciepie-
lewskil, I. Jozwik-Biala?, J. M. Baranowski':?

!nstitute of Electronic Materials Technology, 133 Wolczynska
Str., 01-919 Warsaw, Poland

2 Faculty of Physics, University of Warsaw, Hoza 69, 00-681
Warsaw, Poland

Carbon, January 2015, 81, 63 — 72

The initial stage of the growth of graphene on SiC
with the underlying mechanism of carbon layer early stage
formation on the single crystal silicon carbide surface was
studied using silicon sublimation technique. The obtained
buffer layer is organized in a form of carbon regions with
10% of sp® defects separated 10-15 A. Raman spectro-
scopy was used to assess the degree of the buffer layer’s
disorder. The intensity of I(D) and I(G,) buffer peaks was
found to be proportional to the number of defects. Altho-
ugh the layer is not fully saturated with carbon atoms,
it remains impenetrable. However, sublimation from
the steps side walls which are not covered by the buffer
layer is possible. It was observed that in the vicinity of
the macro-step edges the sublimation is more effective,
which leads to the production of additional free C atoms,
filling the buffer layer structure, subsequently decreasing
sp® hybridization, to about 1 — 2%. This healing process
which also continues during the graphene layer growth is
reflected in a decrease in D line intensity and finally in
formation of the well-organized buffer layer.

FDTD analysis of modal dispersive properties
of nonlinear photonic crystal fibers

Tomasz Karpisz'3, Bartlomiej Salski’, Anna Szumska?,
Mariusz Klimczak®, Ryszard Buczynski* 3

'Radioelectronics, Warsaw University of Technology

2Faculty of Physics, University of Warsaw, Pasteura 7, 02-093
Warsaw, Poland

3 Institute of Electronic Materials Technology

Quant Electron, 2015, 47, 99 — 106

This paper presents a full-wave electromagnetic ana-
lysis of soft-glass photonic crystal fibers developed for
the generation of supercontinuum based on third-order
nonlinearity. It is shown that a two-dimensional finite-
-difference time-domain method for guided problems pro-

vides results very similar to the measurement data of real
fiber structures, enabling the reduction of costly hardware
prototyping, thus, opening the way for the application of
FDTD to the modeling of nonlinear optical processes.

In vitro and in vivo effects of graphene oxide
and reduced graphene oxide on glioblastoma

Slawomir Jaworski!, Ewa Sawosz!, Marta Kutwin?,
Mateusz Wierzbicki!, Mateusz Hinzmann?, Marta Gro-
dzik!, Anna Winnicka?, Ludwika Lipinska® Karolina
Wilodyga!, André Chwalibog*

! Warsaw University of Life Science, Faculty of Animal
Science, Division of Biotechnology and Biochemistry of
Nutrition,

2 Department of Pathology and Veterinary Diagnostics, Faculty
of Veterinary Medicine, Warsaw University of Life Sciences,

3 Institute of Electronic Materials Technology, Warsaw, Poland,;
# University of Copenhagen, Department of Veterinary Clinical
and Animal Sciences, Copenhagen, Denmark

International Journal of Nanomedicine, February 2015,
Volume 10, 1585 — 1596

Graphene and its related counterparts are considered
the future of advanced nanomaterials owing to their
exemplary properties. However, information about their
toxicity and biocompatibility is limited. The objective of
this study is to evaluate the toxicity of graphene oxide
(GO) and reduced graphene oxide (rGO) platelets, using
U87 and U118 glioma cell lines for an in vitro model and
U87 tumors cultured on chicken embryo chorioallantoic
membrane for an in vivo model. The in vitro investigation
consisted of structural analysis of GO and rGO platelets
using transmission electron microscopy, evaluation of cell
morphology and ultrastructure, assessment of cell viability
by XTT assay, and investigation of cell proliferation by
BrdU assay. Toxicity in U87 glioma tumors was evaluated
by calculation of weight and volume of tumors and analy-
ses of ultrastructure, histology, and protein expression. The
in vitro results indicate that GO and rGO enter glioma cells
and have different cytotoxicity. Both types of platelets re-
duced cell viability and proliferation with increasing doses,
but rGO was more toxic than GO. The mass and volume
of tumors were reduced in vivo after injection of GO and
rGO. Moreover, the level of apoptotic markers increased
in rGO-treated tumors. We show that rGO induces cell
death mostly through apoptosis, indicating the potential
applicability of graphene in cancer therapy.
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