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闪烁晶体%通过生长不同掺杂浓度的
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晶体$并根据相应的测试结果确定了合适的掺杂比例$进一步研究不同工艺参数对晶体发光均匀性的影响%

实验结果表明$当铈离子掺杂浓度为
*'+,h

(二氧化硅补偿浓度为
*'+*h

(结晶分数为
,*h

时$晶体发光强度及发光

均匀性最佳$调整工艺参数有利于降低晶体发光不均匀性$但降低效果有限%此外$测试了晶体的脉冲高度谱和脉冲

形状谱$
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晶体的能量分辨率为
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"作为一种重要

的光学晶体材料被发现后$科技工作者开展了在
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晶体中掺入
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$通过掺杂改性赋予
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晶体不

同的功能%
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晶体作为掺铈硅酸盐闪烁晶体材料的

一种)
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$与传统
[̀ 1

晶体相比$具有相对较高的发

光强度和快的衰减时间$如
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晶体的光输出

约为
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"的
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$衰减时间约为
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的光输出仅为
(E.

!

4&

"的
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$衰减时间为
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晶体的综合闪烁性

能优于
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晶体等传统闪烁晶体$但由

于这两种晶体生长温度高!
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"$且氧化镥

价格昂贵$用量大$导致
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和
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晶体

的价格高$这限制了该类晶体的推广使用%但
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晶体具有更低的熔点及原料成本$期待未来可

以在某些领域得到应用推广%

本文通过在不同原料配比下生长
3K
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>61

晶

体$综合考虑晶体发光强度(发光不均匀性的变化情

况确定合理的原料配比$在此基础上研究工艺参数

对晶体发光不均匀性的影响$最终确定工艺参数对

该指标的影响%最后研究了
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晶体的能量

分辨率(衰减时间和余辉时间等闪烁特性$认为与
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和
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晶体相比$具有较好的能量

分辨率%
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晶体生长的工艺条件
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实验设备

采用中频感应加热(铱坩埚盛料兼作发热体的

提拉法生长
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闪烁晶体%

单晶 生 长 炉 的 腔 体 尺 寸 为
"

"** DD b

++**DD

$中频电源输出功率
#*BZ

(频率为

"B\G

%通过上称重电子称信号反馈晶体质量变化

来调节功率$从而实现晶体生长过程中的程序控制%
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原料的制备

为实现高质量的
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晶体生长$所用原料

均为纯度为
#D%&

以上的高纯
>

)

1

!

(

6F1

)

和
3K1

)

%

为去除原料中的水分和挥发性杂质$实现原料的准

确称量$将所有原料放在铂坩埚中置于高温电阻炉

中进行原料预烧结$在
+***^

下烧结
!

$

#H

后再

按照下列化学方程式精确称量各组分原料$即
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式中
L

为熔体中掺杂
3K

离子的摩尔分数%将称量

完毕的原料装在原料配制桶中置于混料机内进行充

分的混合$再装入乳胶模具内$在等静压机中于
+)<

P-E

压力下压制成型%
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温场结构设计

设计一个合适且相对稳定的温场结构是生长优

质
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闪烁晶体的重要前提条件%根据
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晶体的生长特点)

,=C

*

$通过设计合理

的温场结构即固
=

液界面的温度梯度尽可能大$而远

离固
=

液界面的地方具有较小的温度梯度的温场结

构$从而解决晶体易出现开裂与组分过冷的难题%

晶体生长所需的温场结构如图
+

所示%

图
+

!
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晶体生长温场结构示意图

此外$铱坩埚的几何尺寸及坩埚在感应线圈

中的位置(后加热器的选择和尺寸等因素均可对

温场结构起着较强的调节作用%通过对以上多种

影响温度梯度因素进行设计及优化$完成了高宏

观质量
"
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闪烁晶体的研

制生长%
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晶体的生长

在上述温场结构下$分别将
3K

离子掺杂浓度

为
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$
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的
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压制原料装入坩埚

中%在纯氮气流动气氛作为保护气氛下$晶体生长

速率为
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$转速为
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$用经过

精确定向的优质
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籽晶进行引晶(放肩(等

径生长(拉断及降温等多阶段的晶体生长$当炉膛内

的温度与室温接近时出炉%所生长的晶体直径为

"

,<DD

$等径部分长为
)**DD

$如图
)

所示%

图
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闪烁晶体
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晶体成分和性能测试

采用
<DZ \K=(K

激光照射
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原生晶

棒$沿垂直于晶体生长方向(等径部位头尾
+*DD

范围内各切割尺寸为
"

+?DDb<DD

的无宏观缺

陷测试块(双面抛光后$使用
[\=+!)#

型一体化多

道分析仪测试相对发光强度和能量分辨率测试$光

电倍增管型号为滨松
Ò[=##

$
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3Q

放射源的活度

为
Cb+*
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[

e

%衰减时间测试使用活度为
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的+!C

3Q

放射源照射待测样品$光电倍增管输

出的电流脉冲经过适当的
53

网络后接入示波器观

测并记录信号波形的数据$再对数据进行处理得到

3K

&

>61

闪烁晶体从最大发光强度衰减至最大发光

强度的
<h

时所需时间$该时间即为闪烁晶体的发

光余辉时间%
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实验结果与讨论
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原料配比对晶体发光强度的影响

目前$关于掺铈硅酸盐闪烁晶体的发光机理基

本达成共识)
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"可见$在该类晶体中发光起关键

作用的是
3K

!g

$其中$

'

为空穴#

<

为普朗克衡量#

$

为光的频率%

通过对掺杂晶体凝固方程式的分析$闪烁晶体

发光强度的差异主要是由于晶体头尾铈离子浓度梯

度造成的%在相同尺寸
3K

&
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闪烁晶体发光均匀

性研究中可知)

C

*

$铈离子掺杂浓度和结晶分数对晶

体发光均匀性的影响最大$并在铈离子掺杂浓度固

定的情况下$结晶分数越小越有利于提高晶体的发

光均匀性%利用该尺寸
3K

&
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闪烁晶体研究结

论$在结晶分数为
,*h

的情况下$进行
3K

&

>61

晶

体发光均匀性的研究%

此外$在
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晶体生长过程中氧化硅挥

发)

++

*导致基质晶体发生组分偏离$从而对晶体的发

光均匀性造成影响%为明确该因素是否对
3K

&

>61

闪烁晶体的均匀性造成影响$特在不同氧化硅掺杂

浓度下进行
3K
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的生长%

综合考虑以上因素$分别在不同的原料配比即

铈离子掺杂浓度和氧化硅补偿浓度下进行晶体的生

长$具体结果如表
)

所示%

表
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原料配比试验结果

试

验

号
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h

氧化硅

补偿浓

度'
h

相对发光强度

头 尾

发光不均

匀性'
h

+ *'+) *'+ *'?*) *'?," ,'C"

) *'+, *'+ *'??? *'?,+ !'CC

! *')* *'+ *'?C? *'"?C "'#<

# *'+, *') *'?"# *'?#! #'+)

其中晶体发光头(尾发光不均匀性采用下式

计算&
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S DEY

[

+**h
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式中&

&

H=S

为晶体头尾发光不均匀性#

/

H

为头部相对

发光强度#

/

S

为尾部相对发光强度%

从表
)

可看出$当氧化硅补偿浓度为
*'+*h

时$铈离子掺杂浓度为
*'+,h

的
)

号晶体头(尾部

相对发光强度在以上晶体中最高$发光不均匀性最

低#同等条件下$铈离子掺杂浓度为
*')*h

的
!

号

发光不均匀性最高%在铈离子掺杂浓度相同时$随

着氧化硅补偿浓度的升高$晶体的发光不均匀性逐

渐变差%

通过以上比较可知$当铈离子掺杂浓度为

*'+,h

$氧化硅补偿浓度为
*'+h

$结晶分数为
,*h

时$晶体的发光均匀性最好%
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工艺参数对晶体发光均匀性的影响
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闪烁晶体的发光均匀性除与以上因素

有关外$有效分凝系数的影响也不可忽视%

根据
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式中&
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为晶体的有效分凝系数#

Y

*

为晶体的平衡

分凝系数#

*

为界面移动速率#

*

D

为生长界面处杂质

析聚的扩散层厚度#

C

为溶质在液体内的扩散系数#

1

为熔体的粘滞率#

"

为晶体旋转速率%

对于固定的熔体而言$
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和
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均可视为常量%

因此$
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的影响因素主要为
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和
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"可见$在实际晶体生长过程中$
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之间%

由于铈离子在
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熔体中
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$则
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和
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之间%通过式!
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"可知$在晶体生

长过程中适当提高晶体生长速率或降低旋转速度的

方式$可有效提高
Y

K

$使其接近
+

$从而可有效减小

晶体内部的掺杂离子浓度梯度$进而提高晶体的发

光均匀性%但晶体生长速率过快$将直接影响晶体

的结晶完整性$极易形成云层等宏观缺陷反而影响

晶体的闪烁特性%

因此$为研究工艺参数尤其是晶体生长速率对

晶体发光均匀性的影响$将原料按照
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中得到结

论进 行配 制$分别 在 生 长 速 率 为
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下进行
3K
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强度及发光不均匀性如表
!

所示%

表
!

!

不同生长速率下晶体发光强度指标对比

试验号
晶体生长

速率'!

DD

'

H

"

相对发光强度'
h

头 尾

发光不均匀

性'
h

+ )'* *'??? *'?,+ !'CC

) *'< *'?C" *'?#! !'<#

由表
!

可知$降低晶体生长速率可降低晶体发

光不均匀性$但降低效果有限%因此$在实际晶体生

长过程中$为解决晶体中组分过冷产生的宏观缺陷$

可适当调整生长速率$而不会对晶体发光均匀性造

成较大的影响%

MLN

!

能量分辨率

利用+!C

3Q

放射源照射
3K

&

>61

晶体测试块$得

到该晶体的脉冲幅度谱$如图
!

所示%通过全能峰

高斯拟合$计算得到
3K

&

>61

晶体的能量分辨率为

C')*h

%与国外报道的
3K

&

2>61

(

3K

&
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等闪烁

晶体相比)

+#

*

$

3K

&

>61

晶体能量分辨率具有明显优

势$因此$未来在安检领域具有一定的应用前景%

图
!

!

3K

&

>61

闪烁晶体的脉冲幅度谱

MLZ

!

发光余辉时间

图
#

为
3K

&

>61

晶体的示波器采集图形$通过

使用最小二乘法的方法对该图形进行拟合得到的图

形如图
<

所示%

图
#

!

3K

&

>61

闪烁晶体示波器采集图

图
<

!

3K

&

>61

闪烁晶体指数拟合图

结果表明$衰减时间约为
<)IQ

$与
3K

&

2>61

(
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)

+<

*接近%根据发光余辉的定义$发光余辉

时间为

!!!!

3

#)-

&I*N*<

!

++

"

由式!

++

"可得
3K

&

>61

晶体发光余辉时间为

+<,IQ

%

!

!

结束语

采用中频感应加热(提拉法生长了尺寸为

"

,<DDb)**DD

的
3K

&

>61

闪烁晶体%分别生

长
#

种不同原料配比的
3K

&

>61

晶体$通过对比几

组实验中晶体头尾发光强度(发光不均匀性等测试

结果认为$当铈掺杂浓度为
*'+,h

$结晶分数为

,*h

$

6F1

)

补偿浓度为
*'+h

时$晶体的发光均匀性

较好%在此基础上$结合理论分析研究工艺参数对

晶体发光均匀性的影响%通过分析可知$工艺参数

的调整对晶体发光不均匀性的影响不大$在实际晶

体生长过程中可针对产品品质和生产成本进行适当

调整%通过脉冲幅度谱测试$

3K

&

>61

晶体能量分

辨率为
C')*h

!

,,)BK$

$衰减时间约为
<)IQ

$发

光余 辉 时 间 为
+<, IQ

%通 过 以 上 研 究 可 得$

3K

&

>61

晶体具有优异的能量分辨率%

致谢#感谢中国工程物理研究院核物理与化学

研究所
)+*

组对本文中衰减时间$发光余辉时间等

特征谱线的测试$数据处理方面给予极大的帮助%
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