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BGO 闪烁晶体的辐照损伤及恢复研究进展
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摘摇 要:介绍了 BGO(Bi4Ge3O12)闪烁晶体的发光原理,简述了国内外某些针对 BGO
闪烁晶体的辐照实验. 分析了晶体受到辐照前后透射率、相对光输出及吸收系数的变

化. 分析表明:BGO 闪烁晶体辐照损伤的主要因素是形成俘获色心,通过退火及光子

照射可以使闪烁晶体的性能得到一定的恢复. 简要介绍了提高 BGO 闪烁晶体耐辐照

性能的方法,并指出通过掺杂及改变晶体生长方法是提高晶体耐辐照性能最重要的

方法.
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Abstract:This paper introduced the light鄄emitting principle of BGO (Bi4Ge3O12) scintilla鄄
tion crystals,and irradiation experiments at home and abroad. It analyzed the change about
the irradiated transmission rate,relative light output and absorption coefficient before and
after irradiated. Analysis showed that the main factor of BGO scintillation crystals radiation
damage was the capture color center,and could recover by annealing and photon radiation.
It introduced the method of improving irradiation resistance of BGO scintillation crystal,
and pointed out that doping and changing the crystal growth method were the most impor鄄
tant method to improve the radiation resistance properties of crystals.
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0摇 引摇 言

闪烁探测器因其较短的探测时间、较高的分

辨率、体积较小方便携带等优点成为当今应用最

多的探测器类型之一[1鄄2] . 日本福岛核事故后,人
们意识到闪烁探测器作为收集核事故源项数据的

重要仪器,必须具备在高放射性环境下正常工作

的能力. 为了能够适应不同的探测环境,需要选取

合适的闪烁晶体进行探测[3] . BGO(Bi4Ge3O12)闪
烁晶体是一种高密度、高 Z 值的闪烁晶体,具有

稳定的机械性能、高折射率、光衰减时间较短、相
对较短的透射长度以及卓越的 e / 酌 能量分辨率

(0. 3 - 1% / E(GeV)),且不潮解,没有明显的自

吸收现象. 此外,当今的晶体生长技术已经能够生

长出大体积的 BGO 闪烁晶体,可以极大地提高

BGO 闪烁探测器的探测效率[4] . BGO 闪烁晶体优

异的性质使之被用广泛于制备在高放射性环境下

作业的辐射探测器[5鄄7],因此对 BGO 闪烁晶体耐

辐照性能的研究也显得尤为重要. 本文通过总结

国内外 BGO 闪烁晶体辐照损伤及恢复实验,对晶

体辐照损伤现象及晶体辐照损伤后的恢复现象进

行讨论. 并试图通过研究其损伤机制,总结出增强

BGO 晶体耐辐照能力的途径.

1摇 BGO 闪烁晶体的辐射损伤及恢复

早在二十世纪八十年代,就已经开展了关于

BGO 闪烁晶体辐射损伤的研究[8] . 研究的主要方

式是观测不同程度辐照后晶体的无缘本底谱、相
对光输出、酌 能谱、吸收系数等参数,通过参数变

化的对照,分析辐照损伤对 BGO 闪烁晶体性能的

影响.
1. 1摇 辐照对闪烁晶体的作用机制和影响

人们研究的辐照效应大多数是由 酌 射线引起

的,此外,有研究表明高能电子、质子、快中子以及

紫外线也会对晶体造成辐照损伤[9鄄12] . 晶体受到

辐照后,内部会形成受损中心,其受损中心的能量

大约在 2. 41 eV ~ 3. 68 eV 之间,致使光输出量以

及光输出均匀性发生变化;辐照会引起余晖,从而

导致输出噪声的增加;辐照效应使光产出量降低,
光响应均匀性发生畸变;受到辐照损伤的晶体具

有恢复现象,而恢复的效果与之前受到的照射剂

量率有关[13] . 捷克学者 Peter Kozma 通过实验证

明大型 BGO 闪烁晶体(椎30 mm 伊 30 mm)和小型

BGO 闪烁晶体(4 mm 伊4 mm 伊30 mm)在相同积

累剂量辐照下其辐照损伤程度近乎相同[14] . 也就

是说辐照损伤程度与晶体大小无关.
1. 2摇 造成辐照损伤的主要因素———形成色心结构

闪烁晶体受到辐照损伤的主要因素是形成色

心结构. 图 1 为 BGO 闪烁晶体的能带图[15],色心

结构会降低光衰减长度,从而降低光输出量. 晶体

缺陷的类型不同,所形成的色心的类型也不同,可
能形成的色心有:阴离子空位(正电中心)及其束

缚电子的中心(F 心)、阳离子空穴(负电中心)及
其束缚电子的中心(V 心)、填隙原子(H 心)、填
隙离子 ( I 心) [16] . 由于色心结构的影响,使得

BGO 晶体的透射性能变坏,光输出下降[17] . 因此

可以通过 BGO 晶体辐照前后的透射光谱以及相

对光输变化曲线观察辐照产生的色心结构对闪烁

晶体性能的影响.

图 1摇 BGO 闪烁晶体能带图

Fig. 1摇 The energy band of BGO scintillant crystal

图 2 为宫竹芳等人用 UV鄄240 分光光度计测

量得出的尺寸为 20 mm 伊 20 mm 伊 20 mm 的 BGO
晶体经 1. 80 Gy 的剂量辐照后其透射率的变化曲

线[18],从图中可以看出,照射后透射率明显下降.
图 3 为宫竹芳等人采用四块晶体样品,分别放在

约 1. 48 TBq 的60Co 源产生的 酌 场的不同位置,辐
照相同的时间,四块晶体受辐照剂量分别为

0郾 015 2、0. 095 6、0. 148、0. 45,积累时间均为 1、
2、4、8、16、46 min,辐照后 5 min 开始测量[18] . 图
中纵坐标为辐照后光输出幅度与辐照前光输出幅

度之比. 从图 2、图 3 中曲线变化情况可以看出:
剂量率越大,相对光输出越小,辐照损伤程度越严

重. 因此可以说晶体的损伤程度与剂量率成正比.
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图 2摇 BGO 闪烁晶体透射光谱

Fig. 2摇 Transmission spectrum of BGO scintillator

图 3摇 BGO闪烁晶体光输出与照射时间的关系曲线

Fig. 3摇 Relative BGO scintillation light output curve

1. 3摇 BGO 闪烁晶体的恢复理论

从图 2 的曲线变化情况可以看出 BGO 闪烁

晶体确实存在自然恢复的现象,晶体的透射率随

着时间的变化逐渐恢复. 图 3 中不同剂量率下光

输出在受到辐照 10 min 左右达到饱和,说明这种

自然恢复本领使得 BGO 闪烁晶体能够在某一剂

量率的辐照下达到一个饱和光输出量[17] . 这被认

为是由于辐照损伤与自然恢复达到一个平衡状态

而造成的现象.
闪烁晶体中的色心结构会因热运动而被消

除. 这种热运动过程是一个开放系统,因此可以通

过向系统内部增加适当的能量来加速这一过程.

色心结构消除过程可表示为:
ni = noexp - w i

T - 移 j
b jI( )j (1)

其中 no、ni 表示晶体初始、当前的色心浓度;w i
T =

Aiexp( - ETA / kT) 为自然恢复概率;其中 ETA 表示

色心热运动能量;k 为波尔兹曼常数;T 为温度;Ai

为标准化因子;I j 为能量流量;b j 表示能量流对色

心的影响. 从 w i
T 的表达式可以看出,通过加热闪

烁晶体可以加速晶体恢复.
图 4 为俄国学者 V. A. Gusev 及 I. N. Kupriy鄄

anov 等人将通过低温度梯度提拉法(LTG Cz)生

长的无色 BGO 闪烁晶体样品,经过 5 kGy 的剂量

照射后测量其光吸收系数[19],从图中可以看出,
高温退火后吸收系数近乎恢复到辐照前的程度.
发生这种现象可能是由于 BGO 闪烁晶体激发能

量(Eg)约为 4 eV,而电荷缺陷色心的能级大约为

3. 6 eV,因此这些电荷缺陷色心是浅能级(如图

1),此时热能足以使浅能级俘获的电子释放出来

到达导带. 对于深能级,温室下的退火不足以使得

这类辐照损伤恢复,而加热使得禁带中深能级离

子缺陷色心消除,俘获电子被释放进入导带[20] .

图 4摇 5 kGy 剂量照射后自然恢复及 560 益
退火处理后吸收系数变化曲线

Fig. 4摇 Room鄄temperature relaxation of
radiation鄄induced absorption measured

for an BGO crystal irradiated with 500 krad dose

光子照射可以通过色心的电离化以及色心中

俘获电子的传输使 BGO 闪烁晶体发生恢复现象.
色心的电离化又称光学漂白,只有光子能量必须

大于 ETA,才会发生色心的电离化;色心中俘获电

3
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子的传输又称刺激复苏,当有某一通过俘获中心

区域的光子能量略高于因散热状态所引起的色心

重组时色心的俘获能量时,这种情况才会发生. 因
此可以通过改变光的强度来控制刺激复苏的

速率[20] .
关于辐照损伤恢复的研究表明,晶体受到辐

照损伤过大后,其性能将不能全部都恢复到初始

状态[21] . 图 5、图 6 为台湾国立大学的 K. C. Peng,
R. S. Lu,K. Ueno 等人将德国制造的梯形无掺杂

BGO 闪烁晶体在60Co 源不同剂量照射后得到的

相对光输出变化曲线[22] . 实验数据采用以下公示

拟合:
P1 伊 (1 - exp -( t +P3) / P2) (2)

参数 P1、P2、P3 已经在图中给出. 图 6 为 BGO 晶

体在 1 h 内受到 20 kGy 剂量的照射后相对光输出

的变化曲线;图 6 为 BGO 晶体在 5 h 内受到

100 kGy剂量的照射后相对光输出的变化曲线[21]

从图 5、图 6 的相对光输出变化曲线的对比可以

看出,晶体受到 20 kGy 的剂量照射后 1 h,相对光

输出恢复到接近 100% ,说明在此剂量下晶体受

到的损伤为暂时损伤;晶体受到 100 kGy 剂量照

射后 1 h 相对光输出稳定在 90% 左右,并且随着

恢复时间的延长相对光输出不再提高,这种不能

够完全恢复的损伤称之为永久性损伤.

图 5摇 BGO 晶体前表面 1 h 内受到 20 kGy
照射后相对光输出变化曲线

Fig. 5摇 Test BGO crystal 1 received a dose of 20 kGy in
1 h at its front surface. The time dependence of the

relative light output before and after the dose is shown.

图 6摇 BGO 晶体前表面 5 h 内受到 100 kGy 照射后

相对光输出变化曲线

Fig. 6摇 Test BGO crystal 2a received a dose of 100 kGy
in 5 h at its front surface. The time dependence of the
relative light output before and after the dose is shown.

2摇 提高 BGO 耐辐照性能的方法

前文中已经提到,辐照损伤的主要因素是形

成色心结构. 因此提到 BGO 闪烁晶体的耐辐射性

能的关键就在于提高晶体耐辐照强度,减少色心

结构的产生. 常用的提高耐辐照强度的方法有:退
火、漂白、掺杂、清除杂质离子、改变晶体生长方

法、多次结晶. 其中掺杂及改变晶体生长方法是提

高耐辐照强度最重要的方法[23] .
目前所应用的 BGO 闪烁晶体生长技术有三

种:干锅下降法(BR)、提拉法(Cz)、低温度梯度

提拉法(LTG Cz). 早有文献报道,由不同制造厂

生产的 BGO 晶体耐辐照性能及恢复性能略有不

同. 图 7 为德国学者 R. Georgii 等人将不同种类的

BGO 闪烁晶体经 24. 4 Gy 辐照后的相对光输出随

时间的变化曲线[24],其中 S1 为中国上海生产的

25 mm 伊 25 mm 伊 10 mm 无掺杂闪烁晶体,S2 为

中国上海生产的 25 mm 伊 25 mm 伊 10 mm 铕掺杂

闪烁晶体,S3 为山海生产厂 25 mm 伊 25 mm 伊
10 mm无掺杂闪烁晶体,Nov 为俄罗斯新西伯利亚

生产的 282 mm 伊120 mm 伊16 mm 闪烁晶体. 由图

7 可以看出中国上海生产的铕掺杂闪烁晶体(S2)
具有最好的耐辐照强度以及最快的恢复速率,而
由俄罗斯新西伯利亚生产的无掺杂闪烁晶体

(Nov)的耐辐照强度以及恢复速率较中国上海生

产的无掺杂闪烁晶体(S1)差[24] . 这种现象被认为

4
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是由于不同制造厂所采用的晶体生长技术和晶体

掺杂情况不同而造成的[25] . 因此,选择更为适合

的晶体生长方式和掺杂,能够大大提高闪烁晶体

的耐辐照强度以及恢复速率.

图 7摇 未受损晶体辐照后相对光输出变化

酌剂量为 24. 4 Gy
Fig. 7摇 The relative photoelectron yield with respect to
the undamaged crystal versus time after irradiation.

The 酌鄄dose was2440 rad.

在闪烁晶体中掺进某些杂质是为了能够补偿

由于空位产生的的局域电荷不平衡导致的价态变

化,从而提高晶体的辐照硬度,降低色心形成的概

率[7,26] . 对于掺入什么类型的杂质也是有要求的.
首先,掺入杂质的离子价态需要能起到电荷补偿

的作用;其次,掺入杂质的离子半径要与其所要替

代的晶格位置上的离子半径相近,使得杂质离子

能够更容易的进入格位;再者,掺入杂质的分凝系

数要接近 1,这样可以使得杂质离子在基质晶格

中扩散均匀,避免出现光输出不均匀的现象[23] .
因此在使用同一种原材料制作 BGO 晶体时,

通过调整其生长方式或者掺杂,均可以有效地改

善其耐辐照性能. 这种方法较通过寻找新型耐辐

照材料来提高核辐射探测器耐辐照性能更为有

效、快捷.

3摇 结摇 论

辐照引起 BGO 闪烁晶体辐照损伤的主要原

因是闪烁体受到辐照后,其禁带中产生具有俘获

作用的孤立色心. 晶体缺陷不同所形成的色心结

构类型也不相同.
BGO 闪烁晶体的恢复能力使其在同一剂量

率辐照条件下会达到饱和,随着照射时间的增加,
损伤也将不再加重. 晶体恢复效率与退火温度有

关,高温退火能更有效的使晶体恢复性能. 光子照

射通过对闪烁晶体造成光学漂白及刺激复苏两种

方式恢复闪烁晶体的性能.
当晶体受到辐照的积累剂量或剂量率较大

时,经过高温退火或长时间室温退火后仍不能完

全恢复,说明晶体受到永久性损伤. 若能够找出在

何种积累剂量或剂量率下会发生永久损伤,以及

永久性损伤程度随积累剂量及剂量率变化的准确

关系,这对延长工作于高放环境下的 BGO 闪烁探

测器的寿命,提高探测所得的源项数据的可靠程

度具有非常重要的意义.
为使 BGO 闪烁晶体更适用于在高放射性环

境下工作,增强其耐辐照性能是至关重要的. 增强

闪烁晶体耐辐照性能最重要的方法是在闪烁晶体

中掺入合适的杂质,或者改变闪烁晶体的生长方

式以及生长条件.
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