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　　摘　要：采用中频感应提拉法生长出５０ｍｍ×９０ｍｍ的高质量Ｃｅ：ＧＡＧＧ晶体，并对晶体进行 Ｘ线衍射

（ＸＲＤ）测试，计算了晶胞参数，测试了晶体室温下的透过率、Ｘ线激发发射谱（ＸＥＬ）、能谱和衰减时间特性。实验

结果表明，Ｃｅ：ＧＡＧＧ晶体的发光中心波长为５４０ｎｍ，光输出为５４０００光子／ＭｅＶ，能量分辨率为７．２％＠６６２

ｋｅＶ，衰减时间为９４ｎｓ。
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０　引言

近年来，铈离子掺杂的多组分石榴石闪烁晶体是

闪烁晶体领域的研究热点［１］。以石榴石结 构

（犃３犅５Ｏ１２，犃＝Ｌｕ、Ｙ、Ｌａ、Ｇｄ、Ｙｂ，犅＝Ａｌ、Ｇａ、Ｉｎ、Ｓｃ）为

基础，通过调节晶体中犃、犅格位的元素组成（即“组

分工程”）来调控晶体的电子结构（即“带隙工程”），可

有效抑制本征缺陷引起的电子陷阱对电子空穴对的

俘获，提高晶体的光输出［２］。其中，由Ｇｄ原子占据犃

格位，由 Ａｌ、Ｇａ原子占据 犅 格位形成的 Ｃｅ３＋：

Ｇｄ３Ｇａ５狓Ａｌ５（１－狓）Ｏ１２（０＜狓＜１．０，简称Ｃｅ：ＧＡＧＧ）混晶

是世界上光输出最高的氧化物闪烁晶体。Ｃｅ：ＧＡＧＧ

晶体的绝对光输出最高可达７４０００±７４００光子／

ＭｅＶ
［３］，是Ｃｅ：ＬＹＳＯ晶体的３倍，与 ＮａＩ（Ｔｌ）、ＣｓＩ

（Ｔｌ）、Ｃｅ：ＬａＢｒ３ 等重要卤化物闪烁晶体相当或略

高［４］；能量分辨率最优可达３．７％（６６２ｋｅＶ）
［５］，优于

Ｃｅ：ＬＹＳＯ、ＮａＩ（Ｔｌ）和ＣｓＩ（Ｔｌ）晶体；衰减时间＜１００

ｎｓ
［５］，密度约为６．６３ｇ／ｃｍ

３［６］，无潮解和自辐射问题。

目前，Ｃｅ：ＧＡＧＧ晶体已在ＰＥＴ、ＳＰＥＣＴ、安检、辐射

监测等方面开始实际应用［７８］。

Ｃｅ：ＧＡＧＧ晶体的热导率低，Ｇａ２Ｏ３ 组分易挥

发，生长时易开裂和组分偏离，不易获得闪烁性能均

匀的大尺寸晶体。因此，本文通过优化温场结构和

生长工艺参数，采用提拉法技术制备直径５０ｍｍ

的Ｃｅ：ＧＡＧＧ晶体，并系统研究Ｃｅ：ＧＡＧＧ晶体的

光学透过率、Ｘ线激发发射谱（ＸＥＬ）、能谱和衰减时

间特性。

１　实验

１．１　原料的配制

原料的纯度对晶体的闪烁性能影响很大，因此，

Ｃｅ：ＧＡＧＧ晶体生长选用的原料纯度均为９９．９９％

以上的高纯Ｇｄ２Ｏ３、Ａｌ２Ｏ３、Ｇａ２Ｏ３ 和ＣｅＯ２，使用前

将原料抽样送检。为去除原料中的水分和部分杂



质，将除 Ｇａ２Ｏ３ 外的所有原料置于马弗炉中，在

１２００℃下煅烧１２ｈ，其配料式为

６狔ＣｅＯ２＋３（１－狔）Ｇｄ２Ｏ３＋５狓Ａｌ２Ｏ３＋

　５（１－狓）Ｇａ２Ｏ３→

　２（Ｃｅ狔Ｇｄ（１－狔））３（Ａｌ狓Ｇａ１－狓）５Ｏ１２＋Ｏ２↑ （１）

式中：狓为Ａｌ原子在犅格位所占比例；狔为Ｃｅ
３＋的

掺杂浓度，即占据Ｇｄ原子格位的比例。原料混合

均匀后装入乳胶模具，在等静压机下压制成型。

１．２　晶体生长

采用中频感应加热提拉法技术生长Ｃｅ：ＧＡＧＧ

晶体，中频频率约为 ８ｋＨｚ，铱金坩埚尺寸为

１００ｍｍ×１００ｍｍ，以高纯 Ｎ２ 和Ｏ２ 的混合气体

为保护气氛，其中Ｏ２ 气体积分数为０．１％～５．０％，

主要目的是抑制Ｇａ２Ｏ３ 挥发。籽晶为［１１１］方向的

ＬｕＡＧ晶体，拉速为０．５～３．０ｍｍ／ｈ，转速为５～

１５ｒ／ｍｉｎ。晶体生长包含引晶、放肩、等径、收尾和

降温过程。

１．３　性能测试

为确定所长晶体的物相，取１０ｇ晶体样品在刚

玉研磨钵里研磨成粉末，再把粉末压制成条，置于

ＲＩＧＡＫＵ（ＴＩＮＴ２０００）多功能Ｘ线衍射（ＸＲＤ）仪内。

Ｘ线源为Ｃｕ靶Ｋα线，电压为４０ｋＶ，电流为４０ｍＡ，

２θ角扫描范围为１５°～８０°，测试温度为室温。

从Ｃｅ：ＧＡＧＧ晶体毛坯中切出１０ｍｍ×１０ｍｍ

×１ｍｍ样品，双面抛光后用于透过率和摇摆曲线

（ＸＲＣ）测试，光谱仪型号为 Ｖａｒｉａｎ５Ｅ ＵＶＶＩＳ

ＮＩＲ，步进取１ｎｍ。另从毛坯中切割出４ｍｍ×

４ｍｍ×２２ｍｍ的样品用于ＸＥＬ、光输出和衰减时

间测试，样品５面抛光，一端面（４ｍｍ×４ｍｍ）为毛

面。ＸＥＬ测试的 Ｘ线管电压为３０ｋＶ，管电流为

２０ｍＡ，采用ＳＢＰ３００单色仪、滨松ＣＲ１３１光电倍增

管和数据采集系统（Ａ／Ｄ转换精度１２Ｂｉｔｓ）。光输

出测试采用１３７Ｃｓ伽马射线源，活度为７．０×１０５Ｂｑ，

ＨａｍａｍａｔｓｕＨ６５２１光电倍增管和多道分析仪，光

电倍增管和晶体间采用硅油耦合。衰减时间测试采

用脉冲Ｘ线源，其脉冲半宽度为１．５～２．２ｎｓ，辐射

平均能量为２００ｋｅＶ，最大能量为０．７５ＭｅＶ。由Ｘ

线激发Ｃｅ：ＧＡＧＧ晶体产生的荧光由ＧＤ４０透紫型

光电管测量，再由长约２０ｍ的高频同轴电缆传输，

最后由高频数字示波器记录。

２　实验结果与讨论

２．１　晶体生长结果与犡犚犇分析

图１为本文生长的５０ｍｍ×９０ｍｍ 的Ｃｅ：

ＧＡＧＧ晶体毛坯。晶体呈黄色，完整无开裂，有黑

色颗粒物质附着在表面，使晶体表面显得粗糙、不透

明。切开晶体后，内部通透，用５０ｍＷ 绿光激光照

射，无散射光路，未发现任何宏观缺陷。

图１　Ｃｅ∶ＧＡＧＧ晶体毛坯

图２为Ｃｅ：ＧＡＧＧ晶体的ＸＲＤ图和［４４４］晶面

的双晶摇摆曲线（ＸＲＣ）。由图可见，Ｃｅ：ＧＡＧＧ晶

体的空间结构与ＧＧＧ（Ｇｄ３Ｇａ５Ｏ１２）晶体结构相似，

为立方晶系犐犪３犱空间群。根据粉末衍射数据计算得

出Ｃｅ：ＧＡＧＧ晶体的晶胞参数犪＝１．２２６２３ｎｍ，比

ＧＧＧ晶体的１．２３８２９ｎｍ稍小。图中的双晶摇摆

曲线，其峰形对称，无杂峰，半高宽为６５弧秒，表明

晶体结晶质量良好。

图２　Ｃｅ：ＧＡＧＧ晶体的ＸＲＤ图谱和［４４４］面摇摆曲线

２．２　透过率

图３为Ｃｅ：ＧＡＧＧ晶体从紫外、可见光到近红

外波段（２５０～９００ｎｍ）的透过率曲线，此波段范围

内主要的吸收带位于～３４０ｎｍ和～４５０ｎｍ，分别对

应于Ｃｅ３＋的４ｆ→５ｄ２ 和４ｆ→５ｄ１ 态的跃迁。吸收带

较宽，这是因为Ｃｅ３＋的５ｄ电子态无外层电子屏蔽，

受晶场影响较大，其光谱有较大的非均匀展宽。透

过率曲线上除Ｃｅ３＋的吸收峰外，其他波段的透过率

均高于８０％。

图３　Ｃｅ：ＧＡＧＧ晶体的透过率曲线

２．３　犡线激发发射谱

图４为 Ｃｅ：ＧＡＧＧ晶体的 Ｘ线激发发射谱。

发射峰中心波长为５４０ｎｍ，对应于 Ｃｅ３＋ 的５ｄ→

４ｆ→４Ｆ５／２）电子跃迁。该发射峰与Ｓｉ基光电二极管

的接收波长匹配良好，有较高的量子效率，符合下一

代新型光电探测器对闪烁体发光波长的要求。该发
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射峰的短波截止边为～４８０ｎｍ，与４ｆ→５ｄ１ 跃迁对

应的吸收峰重叠较小，表明Ｃｅ：ＧＡＧＧ晶体存在较

小的自吸收，其光输出受晶体厚度影响小。

图４　Ｃｅ：ＧＡＧＧ晶体的ＸＥＬ光谱

２．４　光输出与能量分辨率

图５为 Ｃｅ：ＧＡＧＧ 晶体的能谱图，激发源为

６６２ｋｅＶ的伽马射线。全能峰对应的绝对光输出约

为５４０００光子／ＭｅＶ，其光峰比约为９．７％，比相同

尺寸的Ｃｅ：ＬＹＳＯ晶体小，这是因为Ｃｅ：ＧＡＧＧ晶

体的密度和有效原子序数比Ｃｅ：ＬＹＳＯ晶体小，康

普顿散射更强。通过对全能峰高斯拟合，计算得出

能量分辨率约为７．２％。由于Ｃｅ：ＧＡＧＧ晶体的发

光中心波长较长（约５４０ｎｍ），光电倍增管在该波段

量子效率较低，如果采用量子效率更高的Ｓｉ基光电

二极管，其光输出和能量分辨率将有提升空间。

图５　Ｃｅ：ＧＡＧＧ晶体的能谱图

２．５　衰减时间特性

图６为Ｃｅ：ＧＡＧＧ闪烁晶体的衰减时间曲线。

图６　Ｃｅ：ＧＡＧＧ闪烁晶体衰减时间曲线

由图６可见，该曲线按指数形式衰减，采用双指

数函数拟合，可得其衰减时间约为９４ｎｓ，并含有

２５８ｎｓ的慢分量，成分约为９％。其时间特性远优

于ＢＧＯ、ＮａＩ（Ｔｌ）和ＣｓＩ（Ｔｌ）晶体。

３　结束语

采用提拉法技术生长了直径５０ｍｍ的Ｃｅ：

ＧＡＧＧ晶体，晶体无开裂、包裹物等宏观缺陷。其晶

体结构与ＧＧＧ晶体相似，晶胞参数为１．２２６２３ｎｍ。

通过透过率测试，其紫外、可见光到近红外波段的透

过率均大于８０％；Ｘ线激发发射谱表明，Ｃｅ：ＧＡＧＧ

晶体的发光中心波长为５４０ｎｍ，与Ｓｉ基光电二极

管匹配良好；该晶体的光输出为５４０００光子／ＭｅＶ，

能量分辨率为７．２％（＠６６２ｋｅＶ），衰减时间约为

９４ｎｓ。其优异的综合性能，使其在核医疗、工业

ＣＴ、安检、环境监测等领域有重要的应用潜力。
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