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大尺寸 闪烁晶体的生长和光谱特性
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摘 要 采用中频感应提拉法生长出尺寸为 功 的 晶

体
,

与 晶体相比
,

晶体的优势是提高了晶体质量
、

降低了熔点和原料成本等
·

在

室温下测试了 晶体的透过光谱
、

激发光谱和发射光谱
,

结果表明 的加入使 晶体

的吸收边向短波方向偏移 的 ‘ 升 跃迁吸收导致紫外区产生三个吸收带 发射光

谱具有 典型的双峰特征
,

经 多峰值拟合
,

双峰 和 归属于 发

光中心
,

而 的发光峰与 发光中心有关

关 键 词 。 闪烁晶体 提拉法 光学特性
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引言

高能物理实验和核物理是闪烁晶体研究和开发的主要推动力
,

也是新型闪烁晶体首先

和主要服务的领域
,

它们都是超大型的
,

除了要求晶体的闪烁性能较好外
,

还要求闪烁晶

表 混晶和稀土正硅酸盐 单晶体的物理与闪烁性能 【‘一‘
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体的尺寸大和较低的价格
,

因此近年来寻求具有高光输出快衰减及大尺寸易生长的闪烁晶

体已成为人们研究的热点 由于 。 晶体具有高密度
、

高原子序数
、

高光输出

和快衰减时间等优良的闪烁性能而早 已为人熟知 一 】但作为实用的闪烁晶体
,

也存

在问题
,

其原料 价格昂贵
、

熔点高
,

晶体不易大尺寸生长等 同

近年来
,

研究人员发现 一 二 二

混晶 的闪烁性能优秀 【
,。一‘ ,

与

单晶的闪烁性能相当
,

甚至更好
,

如文献 报道
‘

晶体的衰减时间为
、

光输出达
, ,

因此 混晶的生长和研究引起了人们极大的关注
·

表 给出

了 混晶和稀土正硅酸盐 单晶体的物理和闪烁性能的对比情况 本文以

混晶作为研究对象
,

采用提拉法生长了大尺寸 混晶
,

并对透过光

谱
、

激发光谱和荧光光谱进行了测试和分析

实验

提拉法 晶体生长

由于 和 均为一致熔融化合物
,

可采用中频感应提拉法 生长

晶体
,

以高纯 泛 的稀土氧化物
、 、

和 为原料
,

配料前

先预烧原料以除去 和 按化学计量比精确称料
,

并充分混合研磨均匀 在

压力下压制成块
,

然后将料块放进马弗炉里
,

在 下烧结 成 多晶 整个固

相反应的化学方程式如下
一 一 , , 一二一 , , 二 个

生长配料严格按上式进行
,

其中 二
,

,

把多晶 投料到尺寸为价 铱柑锅里
,

在高纯氮气 的保护气氛下
,

的 为籽晶
,

籽晶转速为 、 、

提速为 、
,

并在混 晶的熔点约
“

下提拉生长 晶体生长界面微凸
,

晶体长成后
,

缓慢降温至室温 生长出较大尺寸

功 的晶体
·

晶体加工和表征

沿垂直于晶体生长方向进行切割
,

双面抛光后的样品厚度均为 晶体宏观质量测

试采用 的
一

激光器检测 , 光谱实验和测试 吸收和透过光谱测试采用 日本

公司的
一

紫外 可见 近红外分光光度计 测量
,

波长

测量范围为 发射谱采用 日本 公司的
一

分光荧

光计 测量
,

范围为 所有测试均在室温下进行
·

结果和讨论

晶体质 和物理参数

提拉法生长大尺寸 价 的 。晶体
,

无色透明
、

完整无宏观缺

陷
,

如图 所示
,

由于 与 晶体同属于单斜晶系 空间群结构
,

因此 与

晶体以任意比率互掺
,

所生长的 混晶也不会改变结构 本文加入了 的
,

可使 晶体的熔点降至
,

这不但降低了原料和生长的成本
,

同时延长铱柑祸

的使用寿命 经大致计算 混晶具有较高的密度
,

约为 “ ,

高有效原

子序数
,

约为
,

使它具有较高的探测效率
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用 的
一

激光器光束分别通过 和 晶体
,

在 晶体中几乎看不

到线偏振光束
,

而在观测 晶体时可明显看到线偏振光束的存在 表明提拉法生长

晶体内部几乎无光散射中心
,

而 晶体却存在散射颗粒 说明生长的 比 晶体

有更少的包裹物
,

晶体的均匀性更好 这可能是 由于 的加入
,

明显降低生长时熔体的粘

度
,

使 晶体具备了 晶体的优 良生长质量 曾有文献采用光学扫描电子显微镜检

测到 晶体中的包裹物的成分主要是由稀土氧化物组成

氏日甘内月

﹃,,‘一的︸与﹄
、

图 提拉法生长的大尺寸

价 工 。 晶体的

照片
一 一

滩

沪

图 八
尹

晶体样品在室温下的透过率

肠
一

光谱特性

透射光谱曲线将直接反映晶体的光学质量
,

、 之间没有观察到吸收峰
,

价
晶体光学质量较好

·

图 给出了 晶体的透射光谱
,

在波

晶体的透过率达到了
,

说明提拉法生长长的

、、

子
、,

︸

丫反’丫人叭︵‘‘︾忿。一一的仍﹃山—一

—
毛

一州已。

、、

乏
、

努卜一
。升之

认乞 认恤

‘‘七内口月

图 室温下 的吸收边

,

在波长 、 之间可以看到
、

和
,

且强度依次增强 这与

图 室温下 多峰值拟合 激发

的 的发射谱
八尸

混晶的三个吸收带
,

对应的吸收峰分别是

晶体中的吸收带位置相似 由于失去
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个电子的 的电子构型是 区
,

激发态 能级在对称性较低的 。结构晶体场的

作用下通常可分裂成五个分量
,

而饰掺 晶体在室温下的 一 的跃迁吸收在紫外

区只产生三个典型的吸收带
,

可能是由于其余二个吸收带太弱
,

不但受 强吸收峰的

制约
,

还由于在室温下晶格中电子
一

声子藕合较强所产生的较大背景本底吸收
,

掩盖了它们

的峰位所致

图 所示
,

在室温下
,

同一厚度的 晶体相对于 晶体的吸收边向短波方向偏移

约 由表 可知
,

离子的半径比 离子大得多
,

所以 离子较难进入

离子的格位
,

当 离子占据 离子的格位时
,

必然导致较大的晶格畸变 由于

离子半径比 离子大
,

更接近于 离子的半径
,

用 部分取代
,

有利于 离子

进入格位 从表 中 离子在 混晶中的分凝系数要比它在 晶体中的大
,

进一

步验证用 部分取代 后
,

离子更易进入晶体中的格位
,

同时也减小了 离子

周围的晶格畸变
,

使得 离子中心距离相应变大
,

相应地减弱了 离子周围的晶体

场 这样激发态 能级在较弱的晶体场的作用下分裂多个分量的劈裂幅度变小
,

激发态

的最低能级分量与基态 态的能级间距变大
,

导致吸收边蓝移

用 为激发波长得出 晶体的发射光谱如图 所示 晶体发射光谱与

晶体发射光谱形状相似
,

体现明显的双峰特征
,

并呈不对称的带状分布
,

经过

多峰值拟合
,

带状谱可由
、

和 三个发射峰叠加而成

﹃

,甘

︵‘“︾夕。材

叭厄

图 室温下 晶体的激发谱

在荧光 的激发下
,

得到

这是由于 离子的 基态在自旋

轨道藕合作用下
,

分裂成两个能级 凡 和

几
·

这样电偶极允许的从激发态 能级

的最低晶体场分量向两个能级的交叉组态跃

迁
,

便导致了 离子的发射具有典型的双

峰形态 空间群结构为 。的 晶

体中
,

稀土阳离子占据两个不同结晶位置
,

它

们的氧配位数分别为 和 ‘ ,

被 离子

取代形成 格位和 格位 图中的双峰

峰值 和 一
,

与 格位有关
,

并且前

者的发光强度明显高于后者 而 发光

峰归属于 发光的特性
,

使得带谱右侧

缓慢地向长波方向延伸
,

而左侧却呈陡峻

晶体的激发光谱
,

如图 所示 图中有三个明显的

激发带
,

峰值分别为
、

和
,

其中 强度最大
,

最小 对应前面透

射光谱中的三个强吸收峰
,

可知这也是 离子 尸峥 吸收跃迁的结果

结论

采用中频感应提拉法可以生长出大尺寸叻 的 。 晶体
,

无色

透明
、

完整无宏观缺陷 的加人
,

降低了 晶体的熔点和生长成本
,

还使

晶体的吸收边向短波方向偏移 在室温下 。晶体在波长 、 之间的透

过率高达
,

而室温下 离子 尸 份
‘ 的跃迁吸收在紫外区得到三个强的吸收带

·

晶体的发射谱存在 离子典型的双峰特征
,

双峰峰值为 和
,

这与 发
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光中心有关
,

而 的发光峰归属 发光中心
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