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摘 要

采用 , 射线 对 B aF
Z
晶体 进行 辐照 试验

,

并 通过 侧 t 其 辐服 前 后透 光率 的变 化
,

研 究 其辐 照扭

伤
,

对晶 体辐 服 桐伤 与 晶体生 长 状况之 间 的关 系的 研究 结 果表 明
,

B a F ,
晶体 的 辐照 扭伤 与 晶体 中

的杂 质和缺陷 有关
,

当阳离 子杂 质浓 度降 至一定 程度 以 后
,

载 和氢 权离 子成 为最 有害 的 杂质
,

晶 体

中的块怕如徽 射获 粒将导 致辐 照损伤
.

由于对 晶体 生长工 艺的改 进
,

大 尺寸 B a F , 晶体 的扰辐 照性 能

获得 了大 权度 的提 离
.

在辐 照担伤 机 理方 面
,

可 以 认 为
,

原先 溶解 在 晶体 中的权 在 晶体辐 照 时形成

筑离 子是引 起 19 0~ 2 5 On m 吸收 带 的原 因
,

F 色 心的形 成是 产生 的O~ 6 00 n m 吸 收带 的原 因
.

关健词 : 氛化钡 ; 晶体 ; 辐照报伤 ; 橄童杂质 ; 晶体缺陷

引 言

自从 19 5 2 年 L va a l 等 11 1发现 B a F :
晶体的 2 2o n m 荧光快分量以来

,

B a F :
晶体引起

了人们的高度重视
,

这是因为它的荧光快分量衰减常数仅为 6 00 sP
,

使 B a F Z
成为目前已知

的最快的闪烁体 ; 同时它长期来又被认为是最抗辐照的无机闪烁体
,

因此采用 B a F Z
晶体

建造快慈 强辐照条件下工作的探测器就显得十分有利
.

但是无色透明的 B aF
Z
晶体受到高能粒子或射线照射以后

,

晶体往往着色
,

透光率降

低
,

荧光输出减少
,

出现所谓辐照损伤
.

因此在高辐照剂量的高能物理应用中
,

B aF
:
晶

体的辐照损伤是一个十分重要的间题
,

对此以往虽已有不少研究 ! 2一川
,

但不可否认
,

还有

许多不清楚的地方
.

本文的目的是
,

结合我们开展的对 B aF
Z
晶体的辐照试验

,

特别是大

尺寸晶体的试验结果
,

探讨辐照损伤的机理
,

以期进一步改进 B a F Z
晶体的抗辐照性能

.

二
、

实 验

通过晶体试样在 , 射线辐照前后的透光率变化来观察晶体的抗辐照性能
.

本实验采用的晶体样品有两类
,

一类是截头锥台形
,

即 3 x 3 , 4 x 4 , 2 5c m
,

这是为美国

SS C 实验室 G E M 探测器制备的 ; 另一类为 似
.

s x 2
.

sc m 圆柱状
,

它们都是从 卯
.

s x 3 0c m

大晶体的不同部位切割出来的
.

晶体是在真空炉中
、

采用石墨柑锅下降法生长的
,

炉内真

空度为 10 “ P a ,

晶体毛坯经切割
、

研磨
、

抛光制成测试样品
·

晶体的辐照是在中国科学院上海原子核所进行的
,

采用
“ “ C。

作为辐照源
.

透光率是

采用日本 S h恤 ad , 公司生产的 U协 2“ 分光光度计测量的
,

对于长度 > 10c m 的样品
,

则

在改装和经校准的大样品室中进行测量 ( 图 1)
.

,1 9 92 年 3 月 28 日收到 初稿
,

4 月 28 日修 回
·

本 研究 所用 的 试样均 由上海 硅 酸盐 所 闪烁 晶体 小

组生 长与加 工
.
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图 1 带有 自制大样 品室 的 分光光 度计

F ig
.

1
.

Sh im a d名 u . P e c t r o P h o t o m e t e r w it h s e协 m a d
e

l a r g e e o m P a r t m e n t

三
、

结果 与讨论

1
.

杂质对辐照损伤的影响

从一支 卯
.

s x 03
c m BFa

Z
晶体上按晶体生长的不同部位 (图 2左下所示 )加工出

a ,

b
,

c ,

d
, 。
五块样品

,

进行辐照试验
,

辐照剂量为 1双 0呀ad
,

图 2 示出了它们辐照前后的透射

光谱
,

从图可见
,

这些样品在辐照前
,

从可见到紫外波段都有很好的透射性能
,

透光率曲

ǎ次í。。ō幼ōuJ的u.ó1
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图 2 取 自长 晶体不同部位 的 5 个 试样 守

射线 辐 照前 后 的透 射光 谱
F ig

.

2
.

竹 a n sm i
s s i o n s P e e t r a m e a s u r e d b e fo r e

a n d a
ft

e r ,
一

i r r a d i a t o i n ( l
x l o s r a

d ) fo r
if v e

s a m p l e s ,
1 ’ `

d i
a

.

x 一, ,
z
o n g e a e h

,
t a

k
e n fr

o m a

lo n g e yr
s t a l

线都很接近
,

只有样品
e
的紫外透射性能较

差
.

辐照 以后
,

每块晶体均着成不同程度

的紫色
,

相应地透光率产生不同程度的下

降
,

这表明每块晶体的辐照损伤程度是不

一样的
·

但有一个明显的规律
,

即沿着晶

体生 长轴的方向
,

辐照损伤逐渐变 得严

重
,

在晶体的顶部
,

也即生长的终端
,

晶

体着成深紫色
,

透光率突然下降很多
.

其

它 长晶体的辐照试验也 获得了 同样的 结

果
.

这些实验结果表明
,

杂质是引起 B a F Z

品体辐照损伤的重要原因
,

因为我们采用

的是下降法晶体生长工艺
,

它实际上是基

于区熔的原理
.

随着柑锅的下降
,

晶体不断

生长
,

熔体中的杂质就逐渐推向晶体的顶部

富集起来
.

当对晶体进行辐照时
,

由于晶体

顶部杂质浓度高而着成较深的颜色
,

这就意

味着晶体顶部产生了严重的辐照损伤
·

我们从长晶体的不同部位取样
,

采用原子吸收光谱法对过渡金属和碱土金属离子含量

进行了分析
,

其数据列于表 1
,

由表 1 可见
,

如 eF
,

C 。 ,

rC
,

M n ,

iN 等过渡元素含量在整个

晶体中基本保持在同一量级
,

这是由于一方面这些元素在晶体生长过程中有向顶部富集的

作用
,

但另一方面它们的氟化物都是低沸点化合物
,

在 B a P Z
晶体生长过程中容易从顶部

跑逸
,

所以它们的含量基本保持不变
,

处于零点几 PP m 到几个 PP m 量级
,

现在还很难断

定这些微量的过渡元素对 B aF
Z
晶体的辐照性能有多少影响

.

而 C a ,

M g
,

rS 在晶体中的浓

度比较高
,

并且在晶体生长后期
,

它们的含量呈现增加的趋势
,

但一般认为其他碱土金属
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在性质上与 Ba
相似

,

不至于对 B aF
Z
的辐照性能产生大的影响

·

衰 l 妞化饭 . 体旅子吸收光徽分析摘集日
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对稀土离子
,

B a F Z
晶体进行了

仅是在寻找透光率曲线上 Zoo
n m 吸收谷的起因时

,

采用 cI P 光谱法对
C e
含量的测定

,

因为有人 ! 7 1认为
,

更低量级的 C e

其他稀土离子 ;

引起的
,

但我们的分析结果没有发现 C e

2 9 o n m 吸收谷是由于几个 p p m 或

的存在
,

其测定限 < .0 6PP m
.

至于

在我们测得的透光率曲线中
,

也未发现它们在紫外区的特征吸收谷
,

因此

可以认为
,

对我们采用的原料来说
,

稀土离子的影响似乎是不存在的
·
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图 3 载含 盆不同的 氛化钡 晶体的紫外吸

收 谱 (No .1 低氧 含 盆试样
,

No .2 高氧含

盘试样 )
F i g

.

3
,

U V a b s o r P t io n o f B a F : e r y o t a l

w it h d i ffe r e n t O x y g e n e o n t e n t (N
o

.

1 : lo w

xo y g e n 一 e o n t a 玩 in g 吕

am
P l e ; N o

.

2 : h ig h O x y g e -n
c o n t a in i n g `

am p l e )

图 4 长 晶体经 , 射线辐照后 (i o
s r ad )

,

三

个不 同部位 测得 的 透射光谱
F i g

.

4
.

介 a n s m i. 已io n s P e c t r a m e as u r e d a t t h
r e e

d i价 r e o t l o e a t i o n s o f e yr s t al (3
x 3

,
4 x 4

,
2 5 e m )

么tt e r 20 ` r “ 争 r盯 irr a d l a t io n

在阴离子中
,

氧和蟹氧离子是最容易引人的杂质
,

也是影响 B a F Z
抗辐照性能最有害

的杂质
.

我们对含氧量不同的两个 B aF
:
晶体试样测得的吸收曲线示于图 3 ,

从图可见
,

它

们的透光性能有很大的差别
,

尤其在紫外波段差别更大
,

含氧量高的试样在 2 0 0n m 处几乎

截止了
.

2
.

缺陷对辐照性能的影响

我们对一支 3 x 3 , 4 x 4 ,

25 c m B aF
Z
样品进行 邝射线辐照后

,

在
a ,

b
, C
三个部位上 ( 图

4 )
,

从侧面通光测量了它们的透射光谱 ( 图 4 )
,

按一般规律
,

曲线 b 应位于曲线
a
和

C
之

间
,

但实际上
,

曲线 b 的透光率值低于曲线
。 ,

同时观察到这一部位在辐照后的着色最深
,

与上面所述的一般规律不同
.

这是因为这支晶体在 b 部位附近存在着严重的宏观缺陷
,

用

肉眼就能观察到散射颗粒层 ( 图 5 )
.

用显徽镜观察这些散射颖粒为具有一定形状的
、

有规

则排列的负晶 ( 图 6)
.

这是由于在晶体生长的这一阶段中
,

温场发生了扰动
,

使晶体这一

部位的缺陷密度大大增加的缘故
·
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图 5 带有 宏 观缺陷 的奴化钡 晶 体
F i g

.

5
.

T h e B a F Z s a 垃 P le w i t h m ac ro d e ef e t。

图 6 奴化钡 晶体中 的
`

负晶
,

F ig
.

6
.

` N e g a t iv e c可 s t a b ’ i n B a F : e
yr
一 t a l

( x i oo )
吕

.

对辐照损伤机理的认识

上面已经指 出
,

杂质和缺陷是使 B a P Z
晶体辐照损伤的根本原因

.

我们认为当阳离子

杂质浓度低于一定量级后
,

氧和氮氧离子则是最有害的杂质
.

我们用拟 oo o A的电子束聚焦在 B a F Z
晶体上进行衍射研究

,

当电子束刚轰击样品时
,

仅出现很完美的 B a F Z 的衍射图斑 ( 图 -7 a)
,

这种衍射图斑在 B a
几 中几乎到处可观察到

.

这说明晶体中的缺陷密度很低
,

但当电子束轰击数分钟后
,

出现了如图 -7 b所示的衍射环
,

经测定这是 B a o 的衍射环
,

这一实验表明
,

B aF
:
晶体中存在着一定数量的氧

,

它们原先

是以氧原子或氧分子形式溶解于晶体中
,

当电子束轰击时
,

它们变成氧离子而进人晶格
,

与晶体中的 B+a
十 生成了 B a O

.

B a F Z
晶体经

“ o e o , 射线辐照后
,

通常在其透光率曲线上
,

在 1 90 ~ 2 5 o n m 及 5 00 ~ 6 0 0

n m 区域内分别出现宽的吸收带
.

当晶体受到辐照后
,

原先溶解在晶体中的氧变成 0 2 一 ,

这

可能是造成晶体辐照后透光率曲线上 190 ~ 2 5 0n m 区宽吸收带的原因
.

在辐照中
,

晶体中的

氟空位很易俘获一个或两个电子形成 F 色心
,

同时 F 色心与其近邻的 0 2 一
结合又能构成

F H 色心
·

F 色心的生成可能是造成晶体透光率曲线上 5 00 ~ 6 0 0n m 宽吸收带的原因 同
.

图 7 (a) 电子束 刚轰击时得 到的 B aF
, 衍射图斑

F ig
.

7
.

E le e t or n d i价
a e t主o n P a 七t e nr o o f B a F , e珍。 t a l

,

电子束轰击几分钟后得到的 B a O 衍射环

j u 吕 t s t a rt b o m b ar d功 e n t of e l e e t r o n b e a m o n

a()i(t)

e可 s t a l。 ; (b ) aft
e r e e r t a in t im e o f b o

叻 ar d m e n t o f e l e e t or n b e

am
P毗 t e rn 一h o w t h

e

叩P e a r

幼
e e o f B a o r in ,

已经知道
,

辐照损伤的 B a F Z 晶体经紫外光 ( 汞烁 日光
、

室光 ) 照射后
,

其损伤能

得到恢复
,

这一方面是因为晶体辐照后所形成的 F 色心
,

当紫外光照射时
,

使俘获在 F 色

心中的电子获得了能量而逸出
,

F 色心破坏
,

而使晶体漂白 ; 另一方面也有产生的氧离子
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在紫外光照射下失去电子
,

而恢复为原来状态的可能
.

四
、

结 语

从本文提供的信息可以明显地看出
,

密切相关的
.

纯的 B a
凡

B a
凡 晶体的辐照损伤是与晶体中的杂质和缺陷

晶体的本征抗辐照性能可能是很好的

如过渡金属
、

稀土和孩土金属离子含 t
,

.

在杂质中
,

对阳离子杂质

标准
,

有待进一步研究
.

但对于阴离子
,

我们已意识到对氧和级氧离子要给予特别的注意
,

诚然对 B a P : 晶体中徽量氧的测量和消除是件困难的事
.

另外要尽 t 减少晶体中的缺陷
,

即提高晶体的结构完整性
,

对改进晶体的抗辐照性能无疑是有好处的
.

最近我们在晶体生长工艺中
,

注意了从上述两个方面加以改进
,

获得了较好的结果 (
图 8

,

9 )
.

晶休经 1M r
ad , 射线辐照后

,

其紫外透光率有较大幅度的提高
.
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图 8 氛化钡 晶体 , 射线辐 照前 和 IM r ad

辐照 后 的透射光谱

晶体尺 寸 3 x 3
,
4 x 4

,
Z o e m ( 盛 线 )

,
s x 3

,
4 x 4

,

Zce m ( 实线 )
F ig

.

8
.

肠a n s m i s s i o n s P e e t r a fo r B a F Z s a m P le s ,

3 x 3
,
4 x 4

,
2 0 em (d鸽h ) 二 d 3 x 3 , 4 x 4

,

26 e m

(
。 o il d )

, b e fo r e a n d aft
e r IM r a d 争 r叮 i r r a d i`

t i o n

圈 9 早期 的氛化钡 晶体 (2
x 2

,
3 x 3

,
2 5

e rn )
, 射线 辐照 前和 IM r ad 辐照 后 的进射光
谱
r i g

.

9
.
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