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氟化铅晶体的生长与 C h er
e n k o v 辐射特性

`

沈定中 任 国浩 王 绍华 邓 群 殷之 文

(中 国科学院土海硅酸盐研 究所 上海 200 05 0)

摘 要

采用脱氧剂非真空柑涡下降法生长出的大尺寸 P b F Z

晶体具有优异的 C h er e n ko v 辐射特

性
,

其透光截止波长最短可达 24 5 n m
,

能量分辨率优于 3
.

2% /了万
,

辐照损伤很弱
,

用 3 6 5n m

的过滤光漂白后
,

透光能力几乎可以完全恢复到辐照之前的水平
.

P b F Z 晶体
,

C h er e n ko y 辐射
,

截止波长
,

能量分辨率
,

辐照损伤

0 7 8

词号键类关分

1 引言

作匀速运动的带电粒子穿过透明介质时
,

一旦速度 v (V = 口C
,

口 < 1
,

C 是光在真空

中的传播速度 ) 大于光在其中的传播速度 (C / n
,
n 是介质的折光率 ) 时

,

便会沿着与粒子运

动方向成 0 角的 圆锥面上发出微弱 的可见光
,

这种光被称为 C h er en ko
v
辐射

.

产生和记录这

种辐射的装置称为 Che er n k o v
电磁量能器

.

它是高能物理实验中必不可少的设备
.

全吸收簇

射电磁量能器对辐射体的要求是
:

( l) 辐射长度小
.

(2 ) 没有闪烁光
,

(3 ) 折射率 n 要大
,

(4 ) 对光的透明度要高 11]
.

目前最常用的辐射体是光学铅玻璃
,

但铅玻璃的密度较小
.

辐射

长度较大
,

透光能力差
,

产生 Che er n k o v
辐射所需要的临界能量高 (表 1)

.

1 968 年
,

D all y

an d H o fs t ad et
r
根据 P b F : 晶体具有密度高 (立方相为 7

.

779 /
c m ” ,

斜方相为 8
.

29 c/ m ”
)

、

辐射

表 l 铅玻瑞与报化铅晶体的物理性质
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长 度短
、

平均原子序序数大及透光范围延伸至紫外的特点
,

预言立方氟化铅晶体可望成为

理想的 Che er
n k o v

辐射体 15]
.

但是长期以来
,

氟化铅 晶体的生长工艺问题未能很好解决
,

生

长 出的晶体无论是性能
,

还是尺寸都不能满足应用上的要求
.

由于氟化铅晶体在高温下极

易氧化
,

所以传统上都采用真空法来生长氟化铅晶体
.

但真空法设备投资大
、

生长工艺复

杂
,

尤其是氟化铅物质的熔点与沸点之 间的温差较小
,

熔体的蒸汽压较高
,

使氟化铅组份
申

1 9 9 8一0 1一 0 4 收到初稿
,

1 9 9 8刁 3一 2 3 收到修改稿

国家 自然科学基金资助项目 (5 9 2 7 2 0 7 1)
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在真空下更容易挥发
.

虽然借助于惰性气体的填充可以减少组份的挥发
,

但随惰性气体带

入的杂质 (如水分等 ) 则会导致晶体性能下降
,

甚 至失透
·

本文采用沈定中发明的掺脱氧剂

非真空增祸下降法 [’]
,

生长 出了性能和尺寸均满足应用要求的氟化铅晶体
,

并已开始向德

国 M ia n z
大学正在建造的 C h er en ko v

电磁量能器批量提供这种晶体
.

2 晶体生长与加工

以溶液法制备的纯度为 4 N 的碳酸铅为原料
,

加入过量的高纯氢氟酸
,

使它们在一定的

温度下充分反应
:

1
nlì勺U月件

只UAhU

P b C O 3 + H F一P b F Z + C O Z + H ZO

经 X R D 鉴定
,

该反应中生成的 P b F Z

为斜方氟化铅粉晶
.

原料烘干后与一定比例

的脱氧剂混合
,

再装入铂柑涡 中
.

为防止原

料在高温下挥发
,

琳涡 口部需密封严实
.

先将炉温升高到 10 00
“

C 以上
,

再把琳祸缓

缓推入炉膛 (图 l)
,

待原料充分融化后
,

按照柑祸 l m m / h 的速度下降
,

在整个生长

过程中
,

固一液界 面处的温度梯度控制在

4 0
O

C /
e m

·

生 长 出 的氟 化铅 晶 体 为 立方 结构

( F m 3m )
.

毛坯尺寸一般为 3 s m m x 3 8m m x

22 0m m
.

采用传统的切
、

磨
、

抛等冷加工工

艺
,

可将毛坯 加工成规定 的尺寸
·

例如
,

德国 M ia nz 大 学规 定的晶体形状为长方锥

形
,

长度在 1 50 ~ 185 m m 之 间
.

本文测试的

氟化铅晶体尺寸
,

除特殊说明以外
,

一般均

为 3o m m x 3 0m m x z 7 5m m 的长方柱
.
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图 1 氟化铝晶体生长示意图
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3 透光率与透光范围

用 日本岛津生产的 U V 一2 6 5 型 S p e e t r o p h o t o m e t e r
测量氟化铅晶体的透光率

,

测量时仪

器的狭缝宽度为 nZ m
.

图 2 示 出了沿晶体长轴方向和垂直于长轴方向的透光率曲线
.

各曲线

均未经反射损失校正
.

图中的曲线 1 是氟化铅晶体沿长轴方向的透射光谱
,

它表 明
,

在可

见光 区晶体的透光率在 75 % 以上
,

而在紫外区透光率陡然降低
,

透光的截止波长 (有时又

称吸收边 ) 为 2 55n m
.

而在垂直于长轴方向
,

不同部位的透光率存在一 定的差异
,

从点 2 至

点 5
,

越是靠近晶体生长的开始端
,

晶体的透光率越高 (这种差异在紫外区尤为明显 )
,

透

光率截止边越陡
,

截止波长更靠近短波
,

最短处只有 245n m
.

由于 C h er e n ko
v
辐射的大部分光为连续的可见光

,

波长为 入至 人+ d入之间的 C h er en ko
v

光子数 (d N ) 与波长 (幻 的关系为
:

d N oc d习护

说明辐射能量随 入的减小而很快地增大
,

波长较短的紫光和紫外光的光子数较多
.

因

此 Che er
n k o v

辐射体在短波区的截止波长越短
、

透光率越高
,

就能接收到更多的光子
,

获得

更强 的 C he er n k o v
信号

.

因此
,

透光范围是评价 C h er en k o v
辐射体的一个非常重要的性能指
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标
.

与以往使用的铅玻璃 s[] 相比 (图 3)
,

氟化铅晶体的截止波长 比 目前性能最佳的铅玻璃

(P N一 12 3 ) 还短了将近 4 0n m
,

透光范围大大拓宽
,

可见氟化铅晶体在用作 C h er en ko v
辐射材

料方面 明显优于铅玻璃
.
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图 3 氟化铅 晶体与铅玻璃的透光率曲线

图 2 氟化铅晶体的透光率曲线 (L = IXo )
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以往文献中报道的氟化铅晶体的吸收边多数在 280 ~ 2 90n m 之间 冈
,

图 2 给出的氟化铅

晶体的截止波长则是 2 45 ~ 2 55n m
,

明显地向短波方向移动了大约 30
n m

.

按照晶体的能带理

论
,

吸收边的位置是由晶体的禁带宽度决定的 (凡 = h闪
·

当 h , < 凡 时
,

光子能量不足 以

引起电子从价带向导带的跃迁
,

因而应该是无吸收的
; 只有当 h , 全凡 时

,

才能引起晶体对

光子的吸收
.

根据能带计算和光电子能谱测定
,

氟化铅晶体的禁带宽度为 .5 8e4 v 间
,

对应
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图 4 原料和工艺对氟化铅晶体吸收边的影响

F ig
.

4 E ffe
e t s o f g r o w t h t e e h n i q u e

an d r

aw m at e r
i al s o n t h e e u t

一o ff e d g e o f P b F Z e r y s t al s

的吸收边波长应为 2 12 n m
.

而实测到 的截止波长均大于这个值
,

说明晶体对能量低于禁带宽

度的光子也有吸收
.

这种吸收多数是由于 晶体中的激子或杂质缺陷在禁带内形成一些 局域

能级
,

从而造成激子或杂质吸收
,

使晶体的吸收边向长波方向移动
.

图 2 中氟化铅 晶体的

透光率
,

从结晶开始端向结晶结束端 (5一 4 * 3 * 2 ) 逐渐降低的现象有可能就是杂质吸收所

致
.

因为随着杂质的分凝作用
,

越到结晶后期
,

杂质含量越高
,

杂质吸收越强
,

透光率随之

降低
.

实验研究表 明
,

用 不同原料生长的氟化铅晶体
,

即便生长工艺相同
,

晶体的吸收边
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会有很大的差异 (图 4 (a) )
;
而同一种原料

,

由于生长工艺的不 同
,

晶体的吸收边也会出现

一定的差异 (图 4 (b ) )
.

严格地讲
,

吸收边与截止波长这两个概念是有区别的
,

前者是指能引起带
一
带跃迁的

光子能量或波长
,

后者则是指晶体透光率为零时所对应的波长
.

对于理想 晶体在理想条件

下
,

这两者应该相等
,

但对于实际晶体
,

由于存在各种局域能级所引起的吸收效应
,

截止波

长总是比理论吸收边更靠近长波方向
.

既然这两者之间存在有一定的差距
,

而且这种差距

又 与原料纯度和工艺制度有关
,

那么
,

通过提高原料纯度和改善工艺制度
,

则可有效地促

使氟化铅晶体的截止波长向其理论吸收边逼近
.

从而大大提高氟化铅晶体在紫外区的透光

能力和 C h er
e n k o v

辐射强度
.

在这方面
,

我们的尝试已经取得了积极的效果
.

4 能量分辨率

德国 M ia nz 大学对我们生长的氟化铅晶体进行了束流 测试
,

结果表明
,

当电子束的能

量为 8 55 M e V 时
,

晶体的能量分辨率为 .3 5% ;
当电子束的能量为 4 50 M e V 和 705 M e V 时

,

表 2 旅化铅晶体的能 t 分辨率

l b b l e 2 E n e r g y r e s o l u t i o n o f l e a d if u o r i d e e r y s t al s

S u P P li e r C r y s t al s iz e /m m E n e r gy /M e V eR
s o l u t i o n /%

O P T O V A C [7 ]
2 1 x 2 1 x 18 6

10 00

20 00

3 0 00

4 00 0

S IC
.

30 x 3 0 x 18 5 4

45 0~ 70 5 3
.

2 /丫西

.
P
vor

id ed by S h an g h al I n s t i t u t e o f C e r a m i cs

晶体的能量分辨率为 .3 2% /了万
.

此外
,

还用来 自液氢靶 的散射粒子测得当弹性电子的能量

为 73 4M e V 时的能量分辨率为 3
.

7%
.

而以往的氟化铅晶体只有在 G e V 级以上的能量激发下

才能获得这么高的能量分辨率 (表 2 )
.

M aas 认为
,

这是迄今为止
,

在他们所测试的氟化铅晶

体中获得的最佳能量分辨率
.

5 抗辐照损伤能力

在实验高能物理领域
,

随着所研究粒子的能量的不断提高
,

高能粒子对辐射体的辐照损

伤作用也越来越强
,

因辐照而造成的晶体缺陷使辐射体的透光率和光产额大大降低
,

进而

影响到量能器的能量分辨率
.

因此
,

近年来对用于建造高能物理电磁量能器的 C h er en ko
v
辐

射体在抗辐照强度方面有严格的规定 15]
.

目前国内外评价晶体抗辐照强度普遍采用的方法

有两种
:

一是测量晶体在辐照前后光输出的变化
,

二是测量其透光率的变化
.

这里
,

我们以
6 0 C o

为激发源
,

以剂量为 l ok r a d 的 , 射线辐照氟化铅晶体 (晶体尺寸为 3 o x 3 o x i s s
.

4m m )
,

辐照前后的透光率曲线示 于图 5
.

由图可见
,

氟化铅晶体被辐照之后
,

4 00 、 s oo n m 波段内晶
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体的透光率几乎没有任何明显变化
,

只有

在 260 、 4 0 0 n m 波段有较大的下降
,

其中以
2 8On m 处降低幅度最大

,

约为 8% ~ 10 %
.

但

在用 3 6 5n m 的紫外光漂 白之后
,

晶体的透

光率得到 明显恢复
,

除了 2 80
n m 处的透光

率恢复程度较低 (比辐照前大约低 1% 、 2% )

之外
,

总体上可以与辅照之前晶体的透光

率曲线相重合
.

这说明
,

至少在 10 kr ad 的

能量之内
,

氟 化铅晶体有 比较强 的抗辐照

强度
.

助幼402(j火.、--o!的的ù-,-硬-l招ó卜

图 5 氟化铅晶体被 10 kar d 的 , 射线辐照前

后和被 3 6 5 n m 光漂白前后的透射光谱
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