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Zjawisko scyntylacji

» radioluminescencja - emisja Swiatta (najczesciej widzialnego

lub nadfioletu) z danej prébki przy wzbudzeniu

promieniowaniem jonizujgcym

» scyntylator - materiat wykazujgcy radioluminescencje

> scyntylacja - btysk swietlny powstajacy w wyniku

zaabsorbowania przez scyntylator kwantu lub czastki
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» fazy procesu scyntylagji

» konwersja

> transfer

» luminescencja
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Transfer energii o

UMK
> trzy podstawowe mechanizmy WEFAIIS

» transfer ekscytonowy
» sekwencyjny wychwyt nosnikow fadunku

» transfer promienisty

> istotne znaczenie dla scyntylacji - mozliwosc
kompensacji niskiej wydajnosci konwersji czy

luminescencji przez efektywny transfer

A. Lempicki, A.J. Wojtowicz, Journal of Luminescence 60/61 (1994), 942-947



Luminescencja o

UMK
> najlepiej zbadana faza procesu scyntylacji WEFAIIS

» rodzaje wykorzystywanych emisji

> emisje wtasne (czesto o charakterze ekscytonowym)

> emisje domieszek petnigcych role centréw luminescencii

> MNogosc scyntylatorow o bardzo wysokiej
wydajnosci kwantowej luminescencji, np.
materiatow z szerokg przerwa energii, bazujacych na
interkonfiguracyjnej emisji 4/™154d — 47" (d-f

jondw ziem rzadkich



Potencjalne scyntylatory o

UMK
> krysztaty tlenkow lutetu, itru i gadolinu oraz = WFAIIS

fluorkow ziem alkalicznych

» szeroka przerwa energii

> tatwosc i stabilnos¢ hodowli

» aktywacja jonami ziem rzadkich
» szybka i wydajna luminescencja d-f

» dobre dopasowanie do sieci krystalicznej
(RE3* bez kompensacji w tlenkach;
RE3* z kompensacjg i RE2+ bez kompensadji
we fluorkach)




Rys historyczny o

UMK
» schytek XIX w.: CaWQ,, ZnS i sole uranu WFAIIS

pierwszymi scyntylatorami (Roentgen,
Becquerel, Crookes, Rutherford)

» 1948 r.: Nal: Tl (Hofstadter)

» lata 80. i 90. XX w.: materiaty aktywowane
cerem

> poczgtek XXI wieku: LaBr;:Ce (grupa
Dorenbosa)

> zwrot zainteresowan badawczych w kierunku
innych ziem rzadkich



Cechy scyntylatordow

» wydajnosc

» energetyczna zdolnosc rozdzielcza

> pro

> Szy

porcjonalnose

hkoS¢

> WIC

Mo emitowanego promieniowania

> gestosc

> wiasciwosci optyczne i mechaniczne

» odpornosc radiacyjna

» stabilnosc termiczna parametrow scyntylacyjnych

» CeNna

UMK
WEFAIIS



Zastosowania scyntylatoréw o

UMK
> badania naukowe WFAIIS

> fizyka (jadrowa, wysokich i Srednich energii)

> astronomia

> chemia

» diagnostyka medyczna

> tomografia pozytronowa

» Urzadzenia przemystowe

» systemy kontroli tadunku

» poszukiwania ropy naftowe;




Fizyka wysokich energii o

UMK
» scyntylatory geste, szybkie i odporne radiacyjnie WEAIIS

» hiezbyt wysoka cena ze wzgledu na znaczne
sumaryczne objetosci

> niekoniecznie wysoka wydajnosc scyntylacji

» przyktad: kalorymetr wchodzacy w sktad systemu
CMS (ang. Compact Muon Solenoid) przy zderzaczu
LHC (ang. Large Hadron Collider) w genewskim
osrodku CERN, zawierajacy ponad 60000 krysztatow
PbWO, w ksztatcie ostrostupow Scietych o
podstawach 26 x 26 mm? i 22 x 22 mm? oraz
wysokosci 230 mm




Misja BepiColombo

UMK
» misja Europejskiej Agencji Kosmicznej ESA WFAIIS

(z udziatem Japonskiej Agencji Kosmicznej JAXA)

» cel: doktadne zbadanie budowy geologicznej
Merkurego

» planowany termin: 2017-2026
> start z Ziemi: styczen 2017 r.
» 7-letni lot w poblize Merkurego

» faza badawcza misji: 2024-2025

» mozliwosc przestuzenia misji do 2026 r.

@esa Science & Technology




Sposob badania planety

thermal
and epithermal
neutrons

1

cosmic ray




LaBr;:Ce

> debiut w 2001 r.
>»p=>5.1qg/cm3
» Y > 70000 ph/MeV

> R = 2.5% (662 kev)
> Ao ™ 370 N

» T~ 15 ns

> higroskopijnosc

» trudna hodowla




Saint-Gobain Model 51551 BrillanCe 380 detectors
with 2°x2" crystal integrally mounted to a 2.2" diameter PMT.

This 4" BrilLanCe 380 bar
illustrates the superb material
uniformity we are achieving.

Saint-Cobain model 515518rillanCe380
detectar witha 2"x 2" crystal.

1T
SAINT-GOBAIN

CRYSTALS




Zdolnosc rozdzielcza
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liczba zliczen

liczba zliczen

Odpornosc¢ radiacyjna
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Tomografia pozytronowa o

UMK
> PET (ang. Positron Emission Tomography) WFAIIS

> kluczowy element - pierscien ztozony z duzej liczby
pikseli scyntylacyjnych potgczonych w bloki
sprzezone z detektorami (fotopowielaczami lub
diodami)

» przyktady

» komercyjny tomograf PET Advance firmy General Electric,
zawierajacy ponad 12000 krysztatow BGO
o0 wymiarach 4 x 8 x 30 mm3

» urzgdzenie PET/CT Allegro/Gemini firmy Philips,
zawierajacy 18000 krysztatow GSO:Ce o wymiarach
4 x6x20mm?3




Tomografia pozytronowa




Rozw6j techniki PET o

UMK
> jedno z najwazniejszych usprawnien — tzw. TOF-PET \WFAIlS

(ang. time-of-flight PET), tj. uwzglednienie przy
rekonstrukcji obrazu roznicy czasowej miedzy
momentami rejestracji jednoczesnie wyemitowanych
kwantow gamma przez przeciwlegte detektory

» scyntylatory o potencjale do wykorzystania w
tomografach TOF-PET: LaBr;:Ce, CeBrs, ...

» akcja FAST (ang. Fast Advanced Scintillator Timing)
w ramach wspotpracy europejskiej COST, majaca na
celu osiggniecie rozdzielczosci czasowej < 100 ps

2ocoskE FAYT

EUROFEAN COOFPERATION IN SCIENCE AND TECHNOLOGY




LuAlO,;:Ce (LuAP:Ce)

» debiut w 1993 r.

> p = 8.3 g/cm3

> Y~ 12000 ph/MeV
> R = 6.8% (662 keV)
> A~ 370 Nm

>T~ 1/ NS

> trudna hodowla - i

(opanowana w ITME)




Projekt ITME & IF UMK ‘2003

UMK

> ,Badanie warunkow wzrostu i wtasnosci scyntylacyjnych WFAIIS
domieszkowanych krysztatow LUAlO; (LUAP)”
(KBN, 2003-2006)

» opublikowane prace:

1) W. Drozdowski, T. tukasiewicz, A.J. Wojtowicz, D. Wisniewski,
J. Kisielewski, “Thermoluminescence and Scintillation of Praseodymium
Activated Y5Al:0,, and LUAlO; Crystals”, Journal of Crystal Growth 275
(2005), €709-e714; 27 cytowan

2) A.J. Wojtowicz, W. Drozdowski, D. Wisniewski, J.L. Lefaucheur, Z.
Gatazka, Z. Gou, T. tukasiewicz, J. Kisielewski, “Scintillation Properties of
Selected Oxide Monocrystals Activated with Ce and Pr”, Optical Materials
28 (2006), 85-93; 42 cytowania

3) W. Drozdowski, A.J. Wojtowicz, D. Wisniewski, T. tukasiewicz,
J. Kisielewski, “Scintillation Properties of Pr-Activated LUAlOs", Optical
Materials 28 (2006), 102-105; 21 cytowan

4) W. Drozdowski, A.J. Wojtowicz, T. tukasiewicz, J. Kisielewski,
“Scintillation Properties of LUAP and LUYAP Crystals Activated with Cerium
and Molybdenum”, Nuclear Instruments and Methods in Physics Research
A562 (2006), 254-261; 26 cytowan
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Model ,2R" - teoria

UMK
> piksel — krysztat prawie liniowy )y A WFAIIS
> promien ,w dot” i promien ,w , as

gore” — jedyne wnoszace wktad
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scyntylagji
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Zaleznos$¢ wydajnosci od geometrii
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Lu,Al.O,,:Pr (LUAG:Pr) o

» debiut w 2005 r.

> p = 6.7 g/cm3

> Y~ 20000 ph/MeV
> R = 4.6% (662 keV)
> A ~ 310 Nm

> T~ 20 NS (dugie skladowe!) =

> hietrudna hodowla
(Czochralski, uPD)

> korzystne wiasciwosci mechaniczne

M. Nikl et al., Phys. Status Solidi A202 (2005), R4-R6
W. Drozdowski et al., IEEE Trans. Nucl. Sci. 55 (2008), 2420-2424




Matryce PET o

UMK
WEFAIIS
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Fig. 7. Pictures of the 4 x 4 scintillator matrices to be coupled with the MPPC
array. (From left to right: Ce:LYSO, Pr:LuAG, Pr:LuAG (WLS)).

J. Kato et al., Nuclear Instruments and Methods in Physics Research A638 (2011), 83-91




Positron Emission Mammograph (PEM)

Fig. 2. A fixture for manufacturing Pr:LuAG pixelated array.

Fig. 3. The 20 x 64 Pr:LuAG pixelated array for Pr:LuAG-PEM.

A. Yoshikawa et al., Optical Materials 32 (2010), 1294-1297




Teoretyczna szybkosc¢ emisji d-f

yh prazeodym — potencjalnie lepszy UMK

» > aktywator od ceru na potrzeby WFAIIS
JN (N + 2) szybkich scyntylatoréw

r=15-10*
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Profile czasowe scyntylacji o
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Wydajnos¢ w funkcji temperatury
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A.J. Wojtowicz et al., J. Lumin. 79 (1998), 275-291
W. Drozdowski et al., IEEE Trans. Nucl. Sci. 56 (2009), 320-327
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Wydajnos¢ w funkcji temperatury o
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Sposoby optymalizacji o

UMK
> hodowla krysztatdw mieszanych LUYAG i LUYAP WFAIIS

> ptytsze putapki => krotszy czas zycia => ograniczenie
negatywnego wptywu putapek na efektywnosc transferu

» zaobserwowano, ze putapki w krysztatach LUAG:Pr i
LUAP:Ce sg gtebsze niz odpowiednio w izostrukturalnych
krysztatach YAG:Pr i YAP:Ce

» W krysztatach mieszanych LUYAG:Pr i LuYAP:Ce gtebokosc
putapek powinna by¢ nizsza niz w krysztatach LUAG:Pr i
LUuAP:Ce w stopniu wystarczajgcym do zauwazalnej
poprawy efektywnosci przekazu energii siec-jon i w
konsekwencji do wzrostu wydajnosci scyntylacji, natomiast
zachowana zostataby w miare wysoka gestos¢




Sposoby optymalizac)i

UMK
» koaktywacja krysztatow LuAP:Ce i LUAG:Pr WFAIIS

molibdenem

» intencjg dodania sladowej ilosci jonow molibdenu jest
wytworzenie w krysztale bardzo ptytkich putapek
elektronowych (<< 0.15 eV) o wysokim przekroju
czynnym na wychwyt elektronow, ktorych zadaniem jest
konkurowanie o elektrony z putapkami ,wtasnymi”
obecnymi w krysztale LUAP:Ce czy LUAG:Pr w fazie
transferu energii sie¢-jon

» krotki czas zycia putapek molibdenowych i niskie
prawdopodobienstwo ponownego putapkowania powinny
spowodowac otwarcie nowego, szybkiego i wydajnego
kanatu przekazu energii, zapewniajgcego szybsze
dostarczanie elektrondw do jondéw Ce3* czy Pr3+




Sposoby optymalizacji o

UMK
> Wygrzewanie WEFAIIS
> wzglednie prosta metoda poprawy ogolnej jakosci
krysztatow
» pozytywne wyniki w laboratorium Furukawa Co. Ltd.

obecnosc defektow antyweztowych i wakansow tlenowych

w krysztatach LUAG:Pr — putapki elektronowe

odpowiedzialnosc putapek elektronowych za 30% spadek

wydajnosci krysztatdow LUAG:Pr w temperaturze pokojowej
piec muflowy: 1350 K, 48 h, powietrze

badania w toku



Projekt ITME & IF UMK ‘2013

» ,Badanie wptywu rozktadu putapek
elektronowych na wydajnosc transferu
energii siec-jon w krysztatach
scyntylacyjnych (Lu,Y)AG:Pr(,Mo)”
(NCN, 2013-2016)

» zespot badawczy

> prof. Tadeusz tukasiewicz (ITME) — gtdowny wykonawca

> prof. Andrzej J. Wojtowicz (IF UMK) — gtowny wykonawca
» mgr inz. Jarostaw Kisielewski (ITME) — wykonawca

» mgr Kamil Brylew (doktorant UMK) — wykonawca

» mgr Marcin E. Witkowski (doktorant UMK) - wykonawca
» dr hab. Winicjusz Drozdowski (IF UMK) - kierownik

UMK
WEFAIIS



Badane krysztaty o

aktywator (at%) gestose (g/cmd) UMK

Lu;AlO,, (LUAG) Pr3+ (0.12) 6.7 WFAIIS
(Lug 75Y( 55)3Al:045 (LUYAG) Pr3+ (0.16) 6.2
(Lug sYo.5)3AI04, (LUYAG) Pr3+ (0.17) 5.7
(Lug 55Y( 75)3Al:045 (LUYAG) Pr3+ (0.23) 5.2
Y;AlO;, (YAG) Pr3+ (0.17) 4.6
LusAl:O,, (LUAG) Pr3* (0.12), Mo3* (0.0005) 6.7
LusAl:O,, (LUAG) Pr3* (0.12), Mo3* (0.0009) 6.7
LusAl:O,, (LUAG) Pr3+ (0.12), Mo3* (0.005) 6.7
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Wydajnos¢ w funkcji temperatury
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33000 photons per MeV from mixed
(Luo.75Y0.25)3Al5012: Pr scintillator crystals

Winicjusz Drozdowski,"” Kamil BrleW,l Andrzej J. Wﬂjtﬂ“’itz,l Jaroslaw Kisielewski,’
Marek Swirlmwil:z,z Tadeusz Lulms.i|:wit:3:,2 Johan T.M. de Haasﬁ and Pieter Dorenbos’
! Institute of Physics, Faculty of Physics, Astronomy and Informatics, Nicolaus Copernicus University,
Grudziad=zka 3, 87-100 Torun, Poland
*Institute of Electronic Materials Technology (ITME), Wolczynska 133, 01-919 Warsaw, Poland
*Luminescence Materials Research Group, Faculty of Applied Sciences, Delft University of Technology,

Mekelweg 15, 2629 JB Delfi, The Netherlands
“wind(@fizvka.umk.pl

Abstract: (Lu,Y,,);Al;0,:Pr (x = 0.25, 0.50, 0.75) crystals have been
grown by the Czochralski method and their scintillation properties have
been examined. Compared to the well-respected LuAG:Pr scintillator,
which has so extensively been studied in the recent years, the new mixed
LuYAG:Pr crystals display markedly higher light yields, regardless of the
value of x. In particular, (Lug75Y¢25)3Al150,5:0.2%Pr characterized by a
yield of 33000 ph/MeV, an energy resolution of 4.4% (at 662 keV), and a
density of 6.2 g/lem’, seems to be an ideal candidate to supercede
LusAls05:0.2%Pr (19000 ph/MeV, 4.6%, 6.7 g/cm’) in various
applications. The observed enhancement of light output following the
partial substitution of lutetium by yttrium is most probably related to some
specific differences in distributions of shallow traps in particular materials.

©2014 Optical Society of America

OCIS codes: (160.5690) Rare-earth-doped materials; (250.0040) Detectors; (260.2160) Energy
transfer; (290.5930) Scintillation
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Quo vadis? o

UMK
» wydajnosc scyntylacji zalezy od czynnikdw 5, Si Q@  \WFAIIS

uwzgledniajgcych wkiad trzech faz procesu
scyntylacji (konwersja, transfer, luminescencja), jak
rowniez od szerokosci przerwy energii £,

L _ f50
2.3E,

> najbardziej wydajne sposrod znanych scyntylatorow
osiggnety juz swoje limity teoretyczne, czyli nie ma
perspektyw na dalsze podniesienie ich wydajnosci
> np. dla LaBr;:Ce o £, = 5.9 eV przy zatozeniu

jednostkowych B Si Q powyzszy wzor przewiduje
Y = 74000 ph/MeV, co jest zgodne z doSwiadczeniem




Quo vadis?

UMK

» materiaty o wezszej przerwie mogg oferowac wyzszg WEAIIS
wydajnosc, ale zbyt mata szerokosc przerwy przekresla
mozliwos¢ wykorzystania szybkiej emisji d-fjonow Ce3* (a tym
bardziej Pr3*), stad uznajgc rekordowg wydajnosc za priorytet
poszukiwan trzeba liczy¢ sie z tym, ze ewentualny
nowoodkryty scyntylator nie bedzie szybki

> nastawienie wyfacznie na maksymalizacje wydajnosci nie
dostarczy kolejnych scyntylatorow uniwersalnych (tj. szybkich
| wydajnych) typu LaBr;:Ce czy Lul;:Ce, niemniej moze
pozwoli¢ na pokonanie ich pod wzgledem zdolnoSci
rozdzielczej, ktora jest odwrotnie proporcjonalna do
pierwiastka z liczby fotoelektrondw wyemitowanych przez
fotokatode fotopowielacza

1+v

n

R =2.35

phe




Quo vadis?
UMK
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P. Dorenbos, Nuclear Instruments and Methods in Physics Research A486 (2002), 208-213




Lul,:Ce

UMK
>p=5.6g/cm3 WEFAIIS

> ¥'< 115000 ph/MeV

> R = 3.3% (662 keV)
> A ~ 520 Nm
»>7< 30ns

> higroskopijnosc

» trudna hodowla

J. Glodo, E.V.D. van Loef, W.M. Higgins, K.S. Shah, JEEE Transactions on Nuclear Science 55
(2008), 1496-1500




Srl,:Eu

> p = 4.6 g/cm3
> Y'< 120000 ph/MeV

> R = 2.8% (662 keV)

> Amax i 430 nm 1000 [~ LaBry(Ce)

2.85%

> T~ 1200 ns

Srl,(6%Eu)
2.80%

> higroskopijnos¢

» trudna hodowla 9

0 500 1000 1500 2000

N.J. Cherepy et al., IEEE Transactions on Nuclear Science 56 (2009), 873-880




GAGG:Ce

> p = 6.6 g/cm3 é
> ¥ < 65000 ph/MeV -&
> R~ 6% (662 keV) % é‘
> A ~ 520 nm (Ce3+ d-r) %é_
» T~ 50 ns E EL

> korzystne wiasciwosci mechaniczne

» trudna hodowla

K. Kamada et al., Cryst. Growth Des. 11 (2011), 4484-4490
K. Kamada et al., J. Cryst. Growth 352 (2012), 88-90
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Temparature (K

Intensity {arm. u.]

Radioluminescencja GAGG:Ce

Results for sample AY0003
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Results for sample AY0003
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Podsumowanie o

UMK
> mimo bliskosci pewnych limitdw teoretycznych nie  WFAIIS

nalezy oczekiwac spadku zainteresowania tematyka

- wprost przeciwnie, zwiekszone zapotrzebowanie na
scyntylatory motywuje do dalszych poszukiwan
nowych materiatow i doskonalenia tych znanych

> dzieki lepszemu zrozumieniu procesow fizycznych
zachodzacych w scyntylatorze istnieje realna szansa
na poprawe wybranych parametrow znanych
materiatow, m.in. przez Swiadomg modyfikacje
sktadu - wiele nadziei mozna tu wigzac z
wielosktadnikowymi krysztatami tlenkowymi




Podsumowanie o

UMK
> szanse na odkrycie materiatu aktywowanego jonami \WEAilS

RE3+ 0 bardzo wysokiej wydajnosci scyntylacii
(Y>> 100000 ph/MeV), a jednoczesnie duzej
szybkosci (7 << 20 ns), sg raczej znikome

> poprawa zdolnosci rozdzielczej jest mozliwa
(cel: R~ 2% przy 662 keV)

> wiele innych wiasciwosci scyntylatorow mozna
rowniez poprawic

> nie nalezy oczekiwac spadku zainteresowania
tematykg - wprost przeciwnie, zwiekszone
zapotrzebowanie na scyntylatory motywuje do
dalszych poszukiwan nowych materiatow i
doskonalenia tych znanych




