Projekt NCN 2016/21/B/ST8/03200 ,,Nowe ekrany scyntylacyjne na basie
warstw monokrystalicznych mieszanych perowskitow i tlenkéw” (2017-2020)

Celem projektu bylo stworzenie nowej generacji ekranow scyntylacyjnych w postaci warstw monokrystalicznych i
krysztatdéw mieszanych perowskitow oraz innych prostych i ztozonych tlenkéw z unikatowo wysoka zdolno$cig do
absorpcji kwantow rentgenowskich, dla wykorzystania w detektorach mikrotomograficznych z submikronowa
rozdzielczo$cig przestrzenng oraz detektorach monitoringu radiacyjnego mieszanego promieniowania jonizujacego.

W projekcie zostata opracowana zawansowana metoda obrazowania rentgenowskiego, oparta na
mikroskopii wymuszonego wygaszania emisji (STED). W tym celu zbadano wlasciwo$ci wybranych typow warstw
monokrystalicznych (granaty i ortokrzemiany), z domieszkami jonow Ce®*", Th* i Eu®*, a takze rézne rodzaje
laserow, pod katem zastosowania techniki STED [1]. Pokazano ze domieszkowanie ciezkich scyntylatorow
(LusAlsO12 (LUAG), LusSiOs, LUAIOsi Lu,Os) jonami Th3* i Eu®*, oraz laser z emisja na 628 nm sa najbardziej
obiecujacymi kombinacjami spetniajagcymi wymagania obrazowania rentgenowskiego metoda STED [1].

Przy uzyciu metody epitaksji z fazy cieklej (metoda LPE) opracowano nowe typy scyntylatoréw z bardzo
wysokimi wspotczynnikami absorpcji promieniowania rentgenowskiego w postaci warstw monokrystalicznych
tlenkow Lu2Os:Eu i Lu2O3:Tb, mieszanych perowskitow GdixLuxAlOs:Th,Ce (x=0-1) i RAIOs:Eu (R=, Lu, Gd, Th)
(Fig.1) oraz granatow LusAlsxGaxO12:Pr i Th3xGdxAls.,GayO12:Ce w celu zastosowania jako ekrany scyntylacyjne w
detektorach mikroobrazowania z rozdzielczoscig przestrzenng w zakresie submikronowym [2, 3].
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Rys.1. (a) - dobor kationdéw w celu poprawy zdolnosci absorpeyjnej ekranow scyntylacyjnych w zakresie 20-65 keV z
wykorzystaniem jonoéw Y, Gd, Tb i Lu. (b) - mozliwo$¢ ulepszenia obrazow wolframowego wzorca, zarejestrowanych za
pomocg ekranu W postaci warstw monokrystalicznych GdosLugsAlOs: Eu o grubo$ei 11,4 um w poréwnaniu z ekranami na
bazie warstw GdsGasO12:Eu o grubosci 11,2 p oraz krysztatu Y3Als012:Ce o grubosci 500 um.

Uzywajac metody LPE, pokazano takze mozliwo$¢ wytworzenia nowoczesnych kompozytowych scyntylatoréw typu
“warstwa-podioze” umozliwiajacych rozdzielcza detekcje roznych sktadnikow mieszanych wigzek kwantow i czastek
jonizujgcych oraz detektoroéw mikrobrazowania rentgenowskiego: (i) na bazie domieszkowanych jonami Ce** warstw
prostych (ThsAlsO12:Ce) i mieszanych (LuisGd1sAl15GassO12:Ce) granatow oraz krysztatdw-podtoz GdsAlxsGazs0i12:Ce
(Rys.2); (ii) na bazie domieszkowanych jonami Ce*, i Pré*, i Sc®* warstw i krysztalow granatu LuAG. Opracowano takze
mozliwos¢ krystalizacji metodg LPE prototypowych kompozytowych scyntylatoréw na basie struktur epitaksjalnych
perowskitow, zawierajace warstwy GdAlOs:Ce, YAIOs:Sc i YAIOs:Bi oraz krysztaty-podtoza YAIO:Ce i YAIOs:Pr, a
takze kompozytowych detektorow termoluminescencyjnych (TL), opartych na warstwach Y AlO3:Mn oraz krysztatach-
podtozach YAIOs;:Ce. Opracowano réwniez prototypy kompozytowych scyntylatorow na bazie warstw
monokrystalicznych Lu,Os:Eu, Lu2O3z:Th i Lu2Os:Bi oraz podtoz w postaci krysztatow Lu,Os (R- ziemie rzadkie).
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Rys. 2. Schematy dwuwarstwowego (a) i trojwarstwowego (b) kompozytowego scyntylatora oraz kompozytowego detektora TL,
(€) — przyktad detekc;ji czastek o i kwantow y w sposob rejestracji czasu zanikow scyntylacyjnych, pochodzacych od warstwy i podioza
kompozytowego scyntylatora [3], (d) — przyktad rejestracji roznicy w temperaturach gtéwnych pikow krzywych jarzenia TL od
warstwy 1 podtoza kompozytowego materialu TL, wyrazonej przez parametr AT [5].
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Project NCN 2016/21/B/ST8/03200 ,,Novel scintillating screens based on the single crystalline films
of mixed perovskite and oxide compounds™ (2017-2020)

The aim of the project was to create a new generation of scintillation screens in the form of single-crystalline
films and crystals of mixed perovskites and other simple and complex oxides with a uniquely high ability for
absorption of X-ray quanta, for use in micro-tomographic detectors with submicron spatial resolution and detectors
for radiation monitoring of mixed ionizing fluxes.

An advanced X-ray imaging method based on stimulated emission depletion (STED) microscopy was developed
in the project frame. For this purpose, the STED-properties of selected types of single-crystalline films (garnets and
orthosilicates), doped with Ce®*, Th** and Eu®* ions, as well as various types of STED lasers were examined [1]. Th%*
and Eu®* doped heavy scintillators (LusAlsO1, (LUAG), Lu,SiOs, LUAIO; and Lu;Os), and the 628 nm laser STED
have been shown to be the most promising combinations meeting the requirements of STED X-ray imaging [1].

Using the liquid phase epitaxy (LPE) method, new types of scintillators with very high X-ray absorption ability in
the form of single-crystalline films of Lu.Os:Eu and Lu,Os:Th oxides, GdixLuxAlOs:Th,Ce (x= 0-1) and RAIOz:Eu (R
=Y, Lu, Gd, Th) mixed perovskites (Fig. 1) aswell as the LusAls.xGaxO12:Pr and Thz.xGdxAls.,GayO1,:Ce mixed garnets
were developed and used as screens in microimaging detectors with spatial resolution in the submicron range [2, 3].
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Fig.1. (a) - choice of cations in order of improvement absorption ability of scintillation screens in the 20-65 keV range using
the Y, Gd, Tb and Lu ions. (b) - possibility of improvement of the tungsten pattern images, recorded using a (Gdo.asLUo.55)AlO3:Eu
solid solution film screen with 11.4 pm thickness in comparison with images recorded using a GdsGasO12:Eu film screens with
11.2 um thickness and Y3AlsO1.:Ce crystal screens with 500 pum thickness.

Using the LPE method, the possibility of creating advanced composite scintillators of the "film-substrate" type based
on the single crystalline films of Ce* doped LuisGdisAlisGassO2:Ce and ThsAlsO1:Ce garnets and
GdsAl>5Gaz5012:Ce crystals-substrates (Fig. 2) as well as the single crystalline films and crystals of the Ce®, and Pr3*
and Sc®" doped LUAG garnet were demonstrated [4]. These composite scintillators can be used for the selective detection
of various components of mixed ionization fluxes and as the screens for X-ray microimaging detectors. The prototypes
of composite scintillators based on the epitaxial structures of perovskite compounds, containing GdAIOs:Ce, YAIOs:Sc
and YAIO3:Bi films and YAIO:Ce and YAIOs:Pr crystal substrates, as well as composite thermoluminescent (TL)
detectors based on the YAIO3;:Mn films and YAIOs:Ce crystals-substrates [5] were also developed in the project frame.
The possibility of crystallization by LPE method of the prototypes of composite scintillators based on Lu»Os:Eu,
Lu,O3:Th and Lu,Os:Bi single crystalline films and Lu,Os:R (R- rare earth) crystals substrates was confirmed as well.

substrate fim ‘:ugag;:};: film 2
¥ quanta film 1 B particles
a-and p-particles. Thickness ranges: o 1
-particles
{ h=10-15 pm (film 1) ¥
PMT h = 50-60 ym (film 2)
(a) h=0.5-3 mm (crystals) PMT (b)
F Material 1 (SCF) / Material 2 (substrate) 0T Material 1 SCF / AT
— —— a - particles excitation *'Am source Material 2 substrate .o
2 = = 1y quanta excitation by "’Cs source Bosl i
H S E 7" [1-a excitation (*am) R
. Fey~-——=======- a 2- p excitation(*Sr +°Y) N
50.1 " ta/ty>1.5 1 £osf .
z z
2 B oal
g s
- £
x, =02}
001 fm
0 2000 000 5000 8000 o0 i o 300 w0
Time (ns) (c) Temperature (°C) (d)

Fig. 2. Schemes of a two-layered (a) and three-layered (b) composite scintillators and composite TL detectors, (c) - an example of
detection of a particles and y quanta by recording the scintillation decay time from the film and crystal parts of composite scintillator
[3], (d) - example recording the difference in temperatures of the main peaks of TL glow curves from the film and substrate parts
of composite material TL, expressed by the parameter AT [5].
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