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摘要　采用中频感应提拉法生长了高光学质量掺杂原子数分数为０．８％的ＹＡｌＯ３∶Ｃｅ（ＹＡＰ∶Ｃｅ）晶体，研究了其热

释光（ＴＬ）和光释光（ＯＳＬ）性能，结果发现ＹＡＰ∶Ｃｅ晶体的ＴＬ和ＯＳＬ灵敏度分别与目前综合性能最好的ＴＬ剂量

计材料ＬｉＦ∶Ｍｇ，Ｃｕ，Ｐ和ＯＳＬ剂量计材料Ａｌ２Ｏ３∶Ｃ相当。ＹＡＰ∶Ｃｅ的ＴＬ主发光峰 峰温较高（７０１Ｋ），比ＬｉＦ∶Ｍｇ，

Ｃｕ，Ｐ（５０７Ｋ）高１９４Ｋ，比Ａｌ２Ｏ３∶Ｃ（４８５Ｋ）高２１６Ｋ，表明ＹＡＰ∶Ｃｅ晶体电子陷阱中捕获的电子受环境影响较小，

作为剂量计材料可在较高温度环境下使用，因此ＹＡＰ∶Ｃｅ有可能发展成为具有特殊应用的辐射剂量计材料。

关键词　材料；剂量计；热释光；光释光；ＹＡＰ∶Ｃｅ晶体
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１　引　　言

掺铈铝酸钇（ＹＡＰ∶Ｃｅ）是一种性能优越的高温

闪烁晶体，由于其具有衰减时间短、光产额高、发光

峰与光电倍增管接收范围相匹配、物化性能优良等

优点［１］，在高能射线探测、核医学等方面具有广阔的

应用前景［２～８］。

闪烁体的闪烁效率主要决定于三个阶段：吸收

辐射电离能逐级转化成热化的电子空穴对，热化的

电子空穴对到发光中心的能量转移效率以及发光中

心的激发和发射［９］。其中热化的电子空穴对到发光

中心的能量转换效率是影响闪烁体效率的关键因

素，它甚至能补偿较差的辐射能的转化率和发光中

心的发光效率［１０］。它决定于闪烁体中的点缺陷（主

要是空穴和电子陷阱）而不是发光中心，这些点缺陷

可以捕获电子、空穴或电子空穴对，从而影响了电子

空穴对到发光中心的能量转移效率［１１，１２］，因此生长

高质量（点缺陷少）的闪烁晶体是提高闪烁晶体发光

效率的最重要手段。然而晶体中的点缺陷（电子陷

ｓ１０６００６１
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阱）可以陷获电子从而将处于导带附近电子的能量

储存，当陷阱中的电子受到激发（热激励或相应能量

的光激发）时，电子跳跃出陷阱，与发光中心复合从

而发光。因此点缺陷是剂量计材料释光性能的来

源，性能优良的剂量计材料需要基质材料中保持稳

定浓度的电子陷阱。

由于ＹＡＰ是一种畸变钙钛矿结构晶体，其复

杂的结构导致晶体在生长过程中极易形成复杂的本

征点缺陷。这些本征点缺陷可以捕获载流子从而降

低掺质晶体的发光效率；另一方面 ＹＡＰ晶体中丰

富的载流子陷阱又使其理论上成为一种优良剂量计

的基质材料，而且已经证实 ＹＡＰ∶Ｍｎ晶体是具有

较好的热释光（ＴＬ）性能
［１３］。本文采用中频感应提

拉法生长了高光学质量的ＹＡＰ∶Ｃｅ晶体，详细研究

了ＹＡＰ∶Ｃｅ的ＴＬ和光释光（ＯＳＬ）性能，并对其发

光曲线进行了分析，获得了不同释光峰的陷阱参数。

研究结果表明ＹＡＰ∶Ｃｅ晶体是一种非常有前途的

可能在较高温度环境下获得应用的剂量计材料。

２　实　　验

２．１　晶体生长和样品制备

晶体采用中频感应提拉法生长，先将各高纯氧化

物粉末在空气中适当预干燥。然后按化学剂量比严

格称量，混合均匀后压成直径略小于坩埚直径的圆柱

体，在１２００℃恒温预烧１０ｈ后放入铱金坩埚中生

长。晶 体 生 长 转 速 １２～２０ｒ／ｍｉｎ，生 长 速 率

０．８～２．０ｍｍ／ｈ。生长出的晶体尺寸约为５０ｍｍ×

１００ｍｍ，晶体无色透明，肉眼无可视缺陷，蓝色激光照

射基本无散射。测试样品来自同一晶体相同部位，采

用内圆切割得到５ｍｍ×５ｍｍ×１ｍｍ的晶体样品。

２．２　性能测试

晶体热释光和光释光特性是在丹麦进口的

ＲｉｓΦＴＬ／ＯＳＬＤＡ１５型热释光和光释光仪上测量。

该检测设备自带有β（
９０Ｓｒ／９０Ｙ）辐射源，剂量率是

０．１Ｇｙ／ｓ，最小辐照时间是１ｓ，光探测系统采用的

是ＥＭＩ９２３５ＱＡ型光电倍增管，ＯＳＬ测试采用蓝光

二极管作为激发光源。

３　实验结果与分析

３．１　犢犃犘∶犆犲晶体犜犔性能

图１是 ＹＡＰ∶Ｃｅ样品在ｂｅｔａ射线下辐照１Ｇｙ

剂量后的 ＴＬ谱，升温速率为２Ｋ／ｓ。可以看到

ＹＡＰ∶Ｃｅ晶体的ＴＬ谱有３９０Ｋ，４７９Ｋ，７０１Ｋ三个

明显独立的发光峰，其中７０１Ｋ发光峰最强，为主发

光峰。在相同条件下将 ＹＡＰ∶Ｃｅ晶体和目前普遍

应用的剂量计产品 ＬｉＦ∶Ｍｇ，Ｃｕ，Ｐ
［１４］晶体以及

Ａｌ２Ｏ３∶Ｃ
［１５］晶体的ＴＬ谱进行了比较，如图２所示。

从图中可以看出未经浓度优化的ＹＡＰ∶Ｃｅ和ＬｉＦ∶

Ｍｇ，Ｃｕ，Ｐ的ＴＬ灵敏度相当，因此ＹＡＰ∶Ｃｅ具有优

良的热释光灵敏度。Ｃｅ离子浓度进一步优化后，其

灵敏度可能进一步提高。另外与 Ａｌ２Ｏ３∶Ｃ和ＬｉＦ∶

Ｍｇ，Ｃｕ，Ｐ相比，ＹＡＰ∶Ｃｅ晶体的优势是其ＴＬ主发光

峰 峰温较高（７０１Ｋ），比ＬｉＦ∶Ｍｇ，Ｃｕ，Ｐ（５０７Ｋ）高出

１９４Ｋ，比Ａｌ２Ｏ３∶Ｃ（４８５Ｋ）高２１６Ｋ，因此其储存的

ＴＬ信号受外界环境的影响较小，不容易发生信号

的热衰退，适合在较高温度环境下使用。因此，

ＹＡＰ∶Ｃｕ晶体可能发展成为一种具有特殊应用的

ＴＬ剂量计材料。

图１ ＹＡＰ∶Ｃｅ的ＴＬ谱（β射线辐照１Ｇｙ，升温速率２Ｋ／ｓ）

Ｆｉｇ．１ ＴＬｃｕｒｖｅｓｏｆＹＡＰ∶Ｃｅｃｒｙｓｔａｌｓｉｒｒａｄｉａｔｅｄｗｉｔｈ１Ｇｙ

βｄｏｓｅｆｏｒａｈｅａｔｉｎｇｒａｔｅｏｆ２Ｋ／ｓ

图２ ＹＡＰ∶Ｃｅ，Ａｌ２Ｏ３∶Ｃ（５×１０
－３）及 ＬｉＦ∶Ｍｇ，Ｃｕ，Ｐ

（ＴＬＤ２００）在相同条件下（β射线辐照１Ｇｙ剂量，

　　　升温速率２Ｋ／ｓ）的ＴＬ强度比较

Ｆｉｇ．２ ＴＬｃｕｒｖｅｓｏｆＹＡＰ∶Ｃｅｃｏｍｐａｒｅ ｗｉｔｈｔｈａｔｏｆ

αＡｌ２Ｏ３∶ＣａｎｄＬｉＦ∶Ｍｇ，Ｃｕ，Ｐｕｎｄｅｒｔｈｅｓａｍｅ

ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ（ｉｒｒａｄｉａｔｅｄ ｗｉｔｈ１ Ｇｙβｄｏｓｅｆｏｒａ

　　　　ｈｅａｔｉｎｇｒａｔｅｏｆ２Ｋ／ｓ）
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将ＹＡＰ∶Ｃｅ晶体的用“一级”动力学方程进行

的拟合（如图３所示），在拟合过程中，用品质因数犳

表示拟合的质量，

犳＝
∑
犻

狔犻－狔狓（ ）犻

∑
犻

狔犻
×１００％，

式中狔犻是发光曲线犻温度点对应的高度；狔狓（ ）犻 是犻

温度点对应的拟合函数的值。本拟合过程中的品质

因数犳＝２．６６％＜５％，拟合结果相当好。图中拟合

曲线可分解出５个ＴＬ峰，三个主要的发光峰对应

的峰温分别是３９０Ｋ，４７９Ｋ和７０１Ｋ。表１是拟合

出的５个峰对应的陷阱参数。可以看出前４个ＴＬ

峰（３９０Ｋ，４７９Ｋ，５４２Ｋ，５９３Ｋ）随峰温的升高，陷

阱的深度逐渐加深，但第５个ＴＬ峰７０１Ｋ的发光

峰对应的陷阱深度是１．３４ｅＶ，小于前３个低温峰

的陷阱深度。然而其频率因子犛却远远小于其前

面的４个ＴＬ峰，这说明７０１Ｋ峰温处对应的电子

陷阱深度虽然不深，但是其频率因子犛值却最小，

也就是其陷阱中的电子从陷阱中跳跃出的几率比较

小，这可能与７０１Ｋ处的陷阱处于 ＹＡＰ晶体基质

中比较特殊的格位上有关，该位置虽然陷阱深度较

浅，但是其中电子受到配位场离子的束缚力场较强，

不容易被激发而跃出该陷阱。

图３ ＹＡＰ∶Ｃｅ热释光曲线的拟合结果

Ｆｉｇ．３ ＦｉｔｔｉｎｇｒｅｓｕｌｔｓｏｆＴＬｃｕｒｖｅｏｆＹＡＰ∶Ｃｅ

表１ＹＡＰ∶Ｃｅ晶体的陷阱参数

Ｔａｂｌｅ１ＴｒａｐｐａｒａｍｅｔｅｒｓｏｆＹＡＰ∶Ｃｅｃｒｙｓｔａｌ

ＰｅａｋＴｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ

犜ｍ／Ｋ

Ｔｒａｐｄｅｐｔｈ

犈／ｅＶ

Ｆｒｅｑｕｅｎｃｙ

ｆａｃｔｏｒ犛

３９０ １．０９ ２．１９×１０１３

４７９ １．４３ １．６７×１０１４

５４２ １．４６ ３．９４×１０１２

５９３ ２．７９ ９．９５×１０２２

７０１ １．３４ ２．８４×１０８

　　为了更直观地了解 ＹＡＰ∶Ｃｅ晶体峰温与发光

波长的关系，图４和图５分别给出了ＹＡＰ∶Ｃｅ晶体

的三维热释光曲线和二维等高线图，β射线辐照

１Ｇｙ剂量，升温速率是５Ｋ／ｓ。三维热释光图可以

直观地看出 ＹＡＰ∶Ｃｅ晶体的７０１Ｋ主 ＴＬ峰位于

３７８ｎｍ处，这与Ｃｅ离子的发光峰相对应
［１６］，说明

ＹＡＰ∶Ｃｅ晶体的ＴＬ峰来源于Ｃｅ离子的发光，而非

源于基质中电子空穴对的复合发光。

图４ ＹＡＰ∶Ｃｅ晶体的三维ＴＬ谱

Ｆｉｇ．４ ３ＤＴＬｃｕｒｖｅｏｆＹＡＰ∶Ｃｅｃｒｙｓｔａｌ

图５ＹＡＰ∶Ｃｅ的二维等高线图

Ｆｉｇ．５ ２ＤｃｏｎｔｏｕｒｌｉｎｅｐｉｃｔｕｒｅｏｆＹＡＰ∶Ｃｅ

３．２　犢犃犘∶犆犲晶体犗犛犔性能

图６是提拉法生长的ＹＡＰ∶Ｃｅ晶体经β源辐照

０．１Ｇｙ剂量后测得的ＯＳＬ曲线，可以看出ＹＡＰ晶

体的ＯＳＬ曲线为经典的指数衰减曲线，曲线强度随

蓝光ＬＥＤ辐照时间的增长逐渐减小。运用指数衰

减方程

犐ＯＳＬ ＝犐１ｅｘｐ（－狋／σ１）＋犐２ｅｘｐ（－狋／σ２）

对ＯＳＬ曲线进行数值模拟，得到快衰减和慢衰减部

分的衰减常数σ１ 和σ２ 分别是３．３０和１５１．３２，这说

明慢衰减常数特别大，导致其衰减变慢，发光时间较

长。

此外，在相同辐照剂量和相同测试条件下，将

ＹＡＰ∶Ｃｅ的ＯＳＬ谱和目前性能最优良的光释光剂

量计材料 Ａｌ２Ｏ３∶Ｃ晶体的 ＯＳＬ谱进行了比较，如

ｓ１０６００６３
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图７所示。可以看出ＹＡＰ∶Ｃｅ的ＯＳＬ与Ａｌ２Ｏ３∶Ｃ

相比，发光曲线非常相似，但是 ＹＡＰ∶Ｃｅ的发光曲

线先是衰减的更快，后来又逐渐变慢，ＯＳＬ信号余

晖较明显。这说明ＹＡＰ∶Ｃｅ的ＯＳＬ信号同样主要

来自于产生７０１Ｋ处ＴＬ峰的电子陷阱，该陷阱中

的电子在光信号激发下，由于电子陷阱对电子的束

缚力较强，陷阱中的电子不是被全部一下清空，而是

一个逐渐减少的过程，表现在ＯＳＬ信号上就是一个

发光逐渐减弱（余辉）的过程。

图６ ＹＡＰ∶Ｃｅ晶体β射线辐照后的ＯＳＬ曲线

Ｆｉｇ．６ ＯＳＬｃｕｒｖｅｏｆＹＡＰ∶Ｃｅａｆｔｅｒβｒａｙｉｒｒａｄｉａｔｉｏｎ

图７ＹＡＰ∶Ｃｅ和Ａｌ２Ｏ３∶Ｃ在相同条件下的

ＯＳＬ性能比较

Ｆｉｇ．７ ＣｏｍｐａｒｉｓｏｎｏｆＯＳＬｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓｂｅｔｗｅｅｎＹＡＰ∶Ｃｅ

ａｎｄＡｌ２Ｏ３∶Ｃａｔｔｈｅｓａｍｅｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ

４　结　　论

采用中频感应提拉法生长了高光学质量的

ＹＡＰ∶Ｃｅ（掺杂原子数分数为０．８％）晶体并对其ＴＬ

和ＯＳＬ性能进行了研究。研究结果表明，ＹＡＰ∶Ｃｅ

晶体的ＴＬ灵敏度和目前综合性能最好的ＴＬ剂量

计材料ＬｉＦ∶Ｍｇ，Ｃｕ，Ｐ灵敏度相当，有３９０Ｋ、４７９Ｋ

和７０１Ｋ三个明显的ＴＬ发光峰，其中７０１Ｋ为最

强的主发光峰，比ＬｉＦ∶Ｍｇ，Ｃｕ，Ｐ主发光峰（５０７Ｋ）

高１９６Ｋ，说明ＹＡＰ∶Ｃｅ晶体中储存的ＴＬ信号受

外界环境影响小，适合在较高温度环境下使用；

ＹＡＰ∶Ｃｅ晶体的 ＯＳＬ灵敏度与 Ａｌ２Ｏ３∶Ｃ相当，经

快衰减后变慢，余晖明显，电子陷阱中捕获的电子不

易清空。综上所述，ＹＡＰ∶Ｃｅ晶体具有优良的释光

灵敏度，是一种有应用前景的高温剂量计材料，其释

光性能有待深入研究。
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