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氟化 钡 晶体光 学透 射的伽 马辐 照

诱 导 损伤 效应
·

沈定 中 刘建 成 苏伟 堂 潘 志 雷

王 效仙 袁 湘龙 殷 之 文
( 中国科学院上海硅酸盐研究所 )

摘 要

用 脱氧 剂 非真 空 环境 下 st co k b ag
e r 方 法生 长 未拾和 掺 L a 的 B a F Z 品 体

.

测 量块 状 晶 体 光学 透 射

的 6O c 。 的 10 “ r
ad , 辐 照报 伤效 应

,

提供 辐照 过程 中色 心 形 成和 辐照 后 短 期恢 复 信息
,

经 退 火和 乙 醇

她 光后 晶体透射 已 完全 恢复 到未 辐 照 前的 值
.

关健词
:
氛化钡 ; 光学透射 ; 伽马辐照

引 言

氟化钡 (B aF
Z

)是一种闪烁晶体
,

具有三个发射分量 : 二个快分量 19 5n m 和 2 2 0n m
,

退

光时间是 I sn
,

以及一个慢分量 3毖on m
,

退光时间是 6 2 5 sn
.

在纯晶体里 80 % 光输出为慢分

量
·

为此
,

可采用光敏气体 T M A E 和具有 C ,公 光阴极
“

太阳盲
”

光电倍增管方法减轻由
慢分量引起的问题

.

图 1 是纯的和掺翎 B a F Z
发射谱对 sC eT 量子效率

.

sC eT 量子效

率最大值在快分量区域
,

比 b ial ka h 光阴极在慢分量区域有显著降低
.

然而量子效率和慢

分量发射谱有重叠
,

所以使用这种类型的读出使慢分量也被检测进去 !` ]
.

D e峨 大学最近发现抑制慢分量的另一种方法
,

他们在生长 B a F Z
过程里加人几个百分

数 L a F 3
能得到降低慢分量以及光学透明的晶体 12 1

.

晶体的碎灭机理和加热降低慢分量机

理相同
.

晶体中杂质引人
,

提供形成色心位置
,

可能影响 B a F Z
辐照硬度

.

作为闪烁材料

通常是在每年 104 ~ 106 r
ad 辐照场里运转

,

因此
,

B a F Z
晶体辐射硬度试验对评估检测器

辐照损伤有实用价值
.

c
.

L
.

wo od y 等 {` ! 通过侧量
“ o c 。

的 守射线 1沪 ar d 辐照前
,

辐照过

程和辐照后光学透射研究晶体的辐照损伤
.

结果表明
:
几种稀土杂质都能抑制慢分量

,

但

仅有斓保持与未掺杂 B a F :
相同辐照硬度

.

tS an M aj e w sk ils] 测量 B a F Z 和 sC F 快晶体闪

烁体光学透射的 守 诱导损伤
·

结论是 sC F 作为晶体闪烁体
,

由于存在严重辐照损伤
,

因

此在高能物理方面很少有实际价值
.

并证实 B aF
Z
具有非常好的辐照硬度

,

是现时高剂量

和高速率辐照实验应该选择闪烁体
.

并认为文献 【4』作者由于采用高杂质浓度
、

低质量样

品
,

与 B G O 辐照硬度进行比较
,

以致得出 B a F Z
具有低的辐照硬度

.

总之
,

晶体 , 射线

辐照损伤与晶体生长方法
、

所含杂质和晶体完整性有密切关系
,

可通过辐照前后晶体透过

.

1 9 9 1 年 7 月 6 日收 到初 稿
,

7 月 1 9 日修 回
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率大小和变化情况来衡量晶体质量以及作

为改进生长方法
、

实验条件和原料处理依

据
·

由于我们采用脱氧剂 S t oc k b ag er 方法

生长 B a F Z ,

具有设备简单
、

不用抽真空和

批量生产大单晶独有特点
.

从晶体生长角

度出发
,

具有很大吸引力
.

但同时也带来

新的问题
,

就是在不断改进工艺
,

力图生

长大尺寸和高质量 B a F Z
过程中

,

进行辐照

损伤研究
.

对生长晶体进行 , 射线辐照后

光学透射测量
,

不仅为实验条件改进和原

料处理提供参考
,

同时由于早期生长晶体

具有较大辐 照损伤
,

便于提供更多关于辐

照过程中色心形成信息和 辐照后时间恢复

信息
,

为 B a F Z
色心类型和成因

、

色心模型

建立提供原始资料具有一定学术价值
.

我

们 除 了 参 照 上 述 提 及 文 献 外
,
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图 1 纯 的和铃 l w t% 佣 的 B a F Z
发射 光

谱
,

折线是 C SeT 光 阴极 的盆 子 效率
F ig

.

1
.

E m i
s s i o n o P e e t r l i m

o f P u r e a n d

l w t% l
a n t h a n u m d o p e d B

a F Z
fr
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.

lo n g d a s h e d c u vr
e is 七h e q u a n t u m

e
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e
i
e n e y

fo
r a C s eT p h o t o e a t h o d e 【1』

还参照 ^
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.
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.

e
.

介让
o r I6 ] 工作

,

测量未掺和掺 o
.

s w t% L a

的 B a F Z
晶体 10“ ar d 辐照前后光学透射

.

研究它们辐照损伤
、

时间恢复
、

退火和乙醇抛光

过程
.

二
、

样 品 和 测 量

用铂片打成柱型柑锅存放原料
,

采用特种脱氧剂工艺下降法 (tS
o ck b ag er ) 空气中生长

未掺杂稀土 B a F Z
单晶

.

晶体尺寸与柑锅大小基本一致
,

通常用于测量的样品大小为 20 x

25 x1 25 m m ”
.

沿着晶体三个部分进行透射谱测量
,

即晶体头部
、

尾部以及生长轴方向
·

沿

着生长轴方向的测量称之为纵向测量
,

由于晶体纵向的长度最长
,

所以它的透过率最低
.

以 P er k in 一E加 er u v 26 5 光谱仪对各种晶体进行 1 90 ~ 7 o on m 范围辐照前后透射谱测量
·

用

O6 C 。 , 源辐照
,

积累剂量为 1 06 r
ad

,

对十个纯晶体和一个掺铡晶体进行辐照
·

辐照后的样

品由无色变为棕色
、

淡黄绿色
、

淡蓝色和浅粉红色 ( 播 L a)
.

三
、

下 降法 生 长 未掺杂 aB F Z

辐照 损伤 和 时 间恢复

通过测量样品在
“ “ c 。 , 射线辐照前后的光学透射研究纯的和掺杂材料的辐照损伤

.

这些测量提供在辐照过程中色心形成信息和辐照后短时间内损伤恢复信息
.

由于辐照源和

光谱测量不在同一地方
,

因此不能进行辐照过程中光谱测量
.

由于辐照过程中样品产生闪

烁光以及光谱仪光源强度限制
,

在辐照过程中对更短波长透射测量是不可能
.

国外也是选
择间隔时间

,

将样品移离 守射线源后 30 ~ 40 m in 内进行 2 00 ~ s o on m 范围透射测量 ! ` 1
.

我们

对辐照后分别为 1
、

2 0
、

4 7 、 14 3 、 3 8 o h 间隔对样品进行 200 ~ 7 0 0 n m 范围透射测量
,

对个别样品也进行更长时间恢复效应研究
.

晶体的 , 射线辐照损伤与晶体生长方法
、

晶体

所含杂质和晶体完整性有密切关系
.

因此
,

可通过辐照前后晶体透过率大小和变化来衡量

晶体质量以及作为改进生长方法
、

实验条件和原料处理依据
.

这里指的纯 B aF
Z
晶体是在
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下降法生长中
、

原料不掺人其它元素所得到的晶体
·

如果原料里掺人. 0st w%L a Z。 。 ,

所生

长出的 B a F Z

称之为掺 L a 的 B a F :
晶体

·

5
扣aF

Z
样品

一 、

2 表明用下降法生长未掺杂 B a F Z
的 5半 样品 〔20 x 25 x 125 m m勺

,

沿着生长轴方向
,

.1图

人射光经 125 m m 晶休测得 190 、 70 0n m 范围的透射光谱
.

曲线
a

是辐照前的透射 : 曲线

b
、 c 、

d 分别是经 守射线 10 6 r
ad 照射后 l 、

20
、 4 7 h 后侧得的透射

.

未经辐照的 5#

样品在 3 00 ~ 7 00 ~ 范围内
,

其透过率为 90 一 92 %
·

在 300 ~ 1 9 0双m
,

透过平从 加% 下降到
54%

.

在 Z o sn m 左右有一个小的吸收峰 ( 见曲线 a)
.

5 # 样品经 10与ad 辐照后
,

B a F Z
有

很大的损伤
,

样品变为淡黄绿色
·

与 B aF
Z
发射谱比较

,

在 2 00 一 3笋加m 范围内透过率约在

20 % 以内 ( 曲线 b )
,

由于 B a F Z
自吸收

,

快慢分量光输出必然会受到影响
,

对闪烁体产生

严重损伤
·

由曲线 b 也可以看到 200 ~ 70 0n m 整个范围透射与曲线 碑 比较都有很大下降
,

-

特别是 2 00 一 S O0u m
一

区域
·

在 3 15u m 左右有一个弱的吸收带
,

一 ’

而在峰值为 貂恤
,

有一个
3 60 ~ 50 0n m 宽带吸收

·

在可见区里
,

由于蓝色区域有一个吸收带
,

晶体便呈现淡黄绿色
.

5# 样品辐照损伤时间恢复非常显著
,

经 2 h0 恢复后
,

在 360 一 s o on m 区域其透过率增加

10 % ; 经 4 h7 恢复
,

透过率增加 、 40 %
,

在 3 3 0n m 左右透过率也有较大增加
.

然而在 31 5n 叭

虽经 4 h7 恢复 ,. 但透过率基本不变
·

2
.

6# B a P Z
样品

6# aB F: 样品尺寸是 16 x 22
.

5 x 7 2

~
” ,

经辐照后着色不均
,

`

在尾部 2 ~ 3c m 处较为明

显
.

此晶体可加工成 16 x 16 x 50 m m ”
较好晶体

.

晶体经 l o 6 r
ad 辐照后

,

一部分变为酱紫

红色
,

另一部分为棕色
.

图 3 中曲线
a 、

b
、 C

为辐照后 h1
,

晶体纵向 ( 人射光经 72 m m

晶体 )
、

头部 (22 .5 m m ) 和尾部 (16 m m ) 的透射曲线二
a , 、

b
, 、

扩 为辐照后 2 h0 对应的

三
卜

色色一-一~ 一一一 -一一~ ~ 一一一一

众众厂厂
勇
卜班班万万

W a v e k 刀召山 (确 )

图 2 未挤 5带 B a F : 经 i o 6 r a d 辐照 前后

透射 曲线
侧 9

.

2
.

介a n s
m i s s i o n e u r v e s o f u n d o p e d

B a F Z

(5 # 飞b e fo r e a n d art
e r i o

6 r a d i r r a d i
-

a不 IO n

a : b e fo r e
i rr a d i a t i o n ; b

, c ,
d : 1

,

2 0
: a n d 4 7 h

a 介e r t h e 七 n d o f i r r 丘d lat i o n

s
am沁

5 1: e 15 Zo x 2 5 x i 2 5m m s :

ve r七ie a z t r an
s -

m is s io n

( i 2 5m m )

图 s 未 接 6分 B a F :

经 i o 6 r a d 辐照后 i
、

Zo h

的 透射曲线
iF g

.

3
.

肠 a n om i s s i o n e

vur es o f u n如 P e d B a F :

(5带 ) fo
r l h a n d Zo h (d胡h

e d l in e s
)

a ft e r t h e e o d
、

o f 10
6 r a d ir r a d i a t io n

a , a , : 。

叭 t al ,
r
it

e o l d i r ce 七i on (7 2m m ) ; b
,
b

, : e
口

s t a l

h e a d (2 2
·

s m二 ) ;
e , e , : e

可
s `a l t a i l (1 6m m )

透射曲线
.

曲线 d 是辐照前 6# 晶体纵向透射曲线
,

它基本上与 5# 样品相似
`

经 l o 6 ar d

辐照后在整个 100 ~ 7 0 0n m 范围内晶体透过率显著下降
·

晶体在 1 90 一 3 20n m 范围内吸收
,

必然使闪烁体快慢分量光输出下降
·

由曲线
a
可看到 36 。一5

00n
m 宽带吸收 这吸收带钦

为平坦
,

不如 5# 样品那么明显
·

这里已观察不到 5# 样品中 31 5n 二 弱吸收带
,

但是
,

辐照后 2h0 的 ` 曲线里才出现
·

另外
,

从 500 一 7o on m 区域
】

透过率上升较快
,

最终

晶体呈现棕色
·

从图 3 也可看到
,

晶体早期时间恢复也是较为明显
,

说明辐照形成的色
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心是不稳定的
.

经辐照后 38 0h 透射谱测量
,

晶体在 1 90 ~ 50 0n m 范围仍有较大吸收
,

时间

恢复也趋于饱和
,

形成永久型色心
.

结晶材料光学品质和稳定性取决于材料的结构点阵和

组分纯度
.

结晶材料的辐照损伤主要起因是高能带电粒子通过形成电子
一
空穴对来消耗能

量
.

同时
,
大多数电子 一空穴对经再结合而消失

.

其中某些被捕获在缺陷位里
,

形成带电

缺陷
,

称之为色心或电荷捕获
,

它已是点阵组成部分
,

并能吸收光量子
.

本工作采用脱氧

剂
、

下降法 空气里生长晶体
,

由于杂质和晶体缺陷等原因造成较为严重的辐照损伤
.

因

砂 和 6` 辐照后透射曲耸基本相似扩可判断为属于同一色心类型
.

不同于其它氟化物色心

类型
;
为了对其它氛化物闪烁体辐照损伤有所认识

,

这里介绍 cs P 的辐照损伤情况
.

文献

阁 作者曹对 cs F 快闪烁晶体透射的 : 辐照诱导损伤效应进行研究
,

’

以 10 4 r
ad 剂量辐照

后
,

一

样品也变为淡棕色
,

产生严重辐照损伤
.

在 40 -0 6 00
n
m

,

峰值为 4 80n in 有一个较深的

吸收带
.

这个吸收带较上述 B砰P Z
吸收带向长波方向迁移 6 0n m

.

另外
,

cs P 透射的时间

恢复是较慢的
,

辐燕后 10 天
,

在 4 10n m 透过率仅增加 15 %( 见图 4 )
,

当然
,
’

不足以愈合损

伤
·
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图 4

曲线
F i g

.

4
.

q u a r t么

用 于研究的 C s F 和石英样 品 的透过

1丫a n s
m i s s i o n C U r V e s o f t h e C s F a n d

s a m p l e 。 u s e d i n t h e s t u d y [3 }

图 5 接杂 .0 s w t% L a F 3

样 品 经 1 0 “ r ad 辐

照 前 后的透射 曲线
F ig

.

5
.

rT a n s m i s s i o n s p e e t r a fo r o
.

s w 七% L a F s

s a m p le b e fo r e a n d aft
e r 一o 6 r a d i r r a d x眺 i o n

a : b e fo r e i r r a d ia 七i o n ; b
: e ,

d
, e ,

f : 1
:

6
,

2 0
,

7 x 2 4
,

13 x 2 4 h aft
e r e n d o f i r

, a d i a t i o n ; v e r t i e al t r an
s m i s

·

s io n ( i s m m )

四
、

掺 L a

的 aB F Z

晶体辐 照损 伤和 时间恢复

图 5 是掺 .0 s wt % aL F 3 的 B aF
Z
样品的透射光谱

·

人射遨在晶体里光程是 1
.

sc m
.

曲

线
a
为辐照前的透射

,

在 3 0 0一 7 0 0 n m 范围内
,

其透过率为 。 o一 9 2% ; 3 0 0一 2 2 0孟m 透过率为

9 0~ 86 %
,

在 2 05
n m 处有一个小的吸收峰

.

曲线 b
、 c 、

d
、 e 、

f分别为样品经过 l o 6 r
ad

辐照后 1 、 6 、

20
、 7只 24

、

13 x 24 h 测得透射曲线
.

由曲线 b
、

看到在 2 50 ~ 3 5 0n m

有一个吸收带
,

其峰值在 3 0 5n m
.

在 350 ~ 54 0n m 范围内
,

样品透过率逐渐增加
,

5 4 0n m

以后
,

透过率趋于平坦 由于在黄绿蓝区域里均有吸收
,

晶体呈现粉红色
.

在 3 20 一 1 9 0n m

区域里
,

辐照后的透过率都在 72 % 以上
,

与 5 #
、

6 # 晶体相比
,

掺 L a
样品经辐照后在

这一沤域透过率降低远不如 5# 和 6# 样品
,

也就是说掺 aL 样品由于自吸收造成快慢分量

光输出影响较小
.

这也证实 .c L
.

wo od y ! 1 1得出掺 L 二 的 B aF
:
晶体在辐照剂量高达 ~ IM 。 v

情况下保存与纯 B a F :
的辐照硬度

,

但渗 L a
的 B a F :

能抑制慢分量发射
.

掺 L ; 的 B a F Z

晶体经
“ “ c 。 , 射线辐照后也变为粉红色

,

在 ~ s o on m 有一个突出的吸收带
,

当辐照剂量



3期 沈 定 中等 : 氛化 钡 晶体光学透射 的 伽马 辐照 诱导损伤效应 2 6 1

超过 10外 ad
,

这个吸收便出现饱和 ( 图 6)
.

在 ~ s h 辐照后周期里
,

衰减达 2 倍
,

辐照后一

周
,

衰减几乎完全恢复
,

说明色心不稳定
·

这与我们用下降法脱氧剂生长晶体有所不同
·

我们的晶体在可见区 ~ 5 0 0n m 虽有吸收
,

但无明显的吸收峰 ; 另外
,

在 30阮m 有一个吸

收带
,

而他们没有
·

其原因晕我们生长未掺杂的晶体本身就有辐照损伤
,

在可见区里出现

吸收不完全是 L a
所造成的

·

由曲线 `
、

d
、 e 、

f 观察到
,

我们渗 aL 晶体辐照后的时

间恢复也是珍较明显
·

不仅在辐照后早期
,

其透过率有所提高 ( 曲线
。 ,

a) ; 而且在辐照后

晚期
,

透过率也有提高 (曲线 。 ,

f)
,

但不能完全恢复
,

关于未埃杂和掺 L。
`

的 B a F :
的辐照

后时间恢复
,

说明色心不稳定
· 、

但又不能完全恢复
,

产生永久色心
·

对这方面解释可借用
K二 ` N as sa u

和 G
.

K ay v习e n et vl, sl 对黄色的蓝宝石天然稳定色心 (类型 l) 和天然或实验

辐照褪色色心 (类型 2 )
,

色心能级图 ( 图 7 )
.

吸收辐照能量 ( 紫外
、

X 射线
、 , 射线 ) 由

基态进人 Abs
.

1的吸收能级
,

通过过程 滩落到捕获态 (升 aP )
.

基态是电子施主
,

捕获态是

电子受主
.

一旦在捕获态
,

通过 C
、

D 和 E 的光吸收过程便产生颜色
.

当势垒 B 的高

度接近捕获能级
,

通禅 F 过程
,

类型 2的光衰减便发生
,

这就是辐照褪色色心
,

即不稳定

色心
,

加进一个低能吸收能级 A sb .2 就能解释类型 1 ,

即稳定色心
、

光吸收包括三个过程 :

产生色心 (光过程 ;) 产生颜色 ( 过程 匀 ; 通过色心破坏而漂白 (过程 月
.

类型 1 在相当低

温度下也能漂白
.

但光照能使电子重新进人捕获
,

恢复颜色
.

如果采用类型 1和类型 2来

甲主

l
益
ó。目山

1`
1 ` ZP

t :
.

。% aL丹甘一认怂书畏

今今今

2 0 0 3 0 0 4 0 0 5 0 0

人(幻勿 )

住0 0
一

7 0 0
·

8 0 0

图 6 l w t% L a 样 品经累 积剂量分别解释为
o

、
一0 3 、

s x i o 3 、

2 x 10 4 、
10 8 和 i o . r a d

辐 照 后透射光谱 l[]
_

F i官
.

6
.

肠 a n s m is s i o n s p e e t r a fo r l w t% L a

a

am
P le m e a s u r e d s h o r七1y 讯

e r i r r a di a t玉o n fo r

a e e u m u l a t e d d o s e s o f o
,

1 0
8 ,

5 x l o 8 ,
Z x i o 4 ,

10气
a n d r o 6 r a d li】

图 7 类型 1 稳定黄色蓝宝石和 类型 2 祖色

黄色蓝宝石的色 心 能级 图
F ig

.

7
.

E n e r gy 吕比 e m e s fo r t h e c o lo r c e n t e ar of
t y p e i o t汕 le y e一io w s印 p h i r e a n d t y p e Z 俪 sn g

y e l fo 份 。 a p p h ir
e ,

w h i比 t o b e u s e d fo r i n t e
pr

r e t -a

t沁 n of 印OI r e e nt e r fo r瓜冬七沁 n d u r in g i r r劝 i砧 io u

a n d d a m略e r e e vo e , w i t h t im e i n B a F: 【7 1
卜 C o

l
o r e e n t e r of r l l l at i o n

, 一 L i hg t ab
. o r p t io n t o P r o d u e e e o lo r

卜 一 B l e a e h i n g P r o e e s s

解释 B a F: 辐照后时间恢复
,

那么就存在二种色心类型
一

如果采用势垒 B 的高度不完全接

近捕获能级
,

通过 F 过程
,

部分实现类型 2 光衰减
,

辐照后部分褪色
,

那么 B aF
Z
经辐照

后产生一种色心类型
`
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一
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7卷

五
、

退火和 乙醇 抛光过程

粪纂粼黔辫辫募
勇
伙

三三` 一一与 . ` 启裔` ` ` 福品二二

厂厂下了下下
终终一一

易
卜

W a v日翻砂城
二。 )

图 s 未接 5哗 B a F: 经 i o 6 r a d 辐照和退 火
,

抛光处理后 的透射 曲线
F ig

.

8
.

肠 a n s m i s s i o n e u r v e s fo r 认n d o P e d B a F Z

(s # )
o f an n e a o n g 呱 d p o u s h sn g w i t五

。 t h y l ` -l

e o h o l aft
e r i o 6 r a d ir r ad i a t i o n 。

a : b e fo r e i r r

ad iat io n ; b : 1 4 7 h a ft er e n d of irr
a d i -a

t ion ; e :

an n e al i n g a t 2 3 0 ℃
,

l h ; d :

面
n e al in g at

3X() ℃
,

4 h 犯
a in ; e : P o l访h i姐 w it h e t h y l a l e o h o l

足够温度起伏为点阵原子提供能量与邻近

空位交换位置
,

使空位在晶体里迁移
, `

逐

渐地湮役间隙原子聚集
,

最后恢复到未损

伤状态户 图 8 是尹 样品不同透射曲线
.

曲

线
。
为辐照前样品透射谱线

; b 为辐照后

14 3h 测量的透射谱线; 。
为辐照后晶体经

2 80 ℃
,

保温 h1 后自动降到室温的透射谱

线 ; d 为晶体继续在 3 00 ℃
、

保温 h4 后的

透射谱线 ;
.

。
为晶体经乙醇和氧化铝粉抛光

后测量的透射谱线
.

以曲线 b 与
a
比较

,

可

以看到 5# 样品辐照损布和时间恢复情况
·

从曲线
c 和 d 可看到退火可实现晶体损伤恢

复
,

晶体经 3 00 ℃保温 4 h 退火处理后
,

其

透 射 谱 线 已 大 致 与 未辐 照 接 近
,

但

整个波长区域里的透射率仍低 3 ~ 4%
.

我们

采用 A坛0 3
在乙醉里抛光

,

晶体透射已完全恢复到辐照前样品透射 ( 曲线
。
)

.

s t an M aj e w s

叼 sJ

认为 , 辐照诱导损伤效应中
,

晶体透射损失部分是来自辐照损伤
,

另外也来 自抛光规程
.

辐照破坏分子键
,

晶体表面氧化和增加水汽 (O )H 吸收
.

另外
,

晶体在几天特定周期里与

空气接触
,

B声F :

晶体表面发生透射退化
,

为了解释这个事实
,

认为 B aF
:
是稍有湿解 151

.

因此
,

尽管表面吸收效应来源尚未搞清楚
,

但晶体表面保护是很重要
,
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