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формирование  
доменов 

хаотичное  
распределение 

Сверхрешетка 

Что имеется ввиду под «смешанным кристаллом» 



Мотивация.  
Световой выход (СВ) в бинарных смешанных сцинтилляторах 
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- BaBrI:Eu2+ 112000 phot/MeV,  

- BaBrCl:Eu2+ 52000 phot/MeV,  

- BaClI:Eu2+ 54000 phot/MeV,  

- BaFI:Eu2+ 55000 phot/MeV.  

- (LuxGd1-x)3(AlyGa1-x)5O12:Ce3+ - 56000 phot/MeV  

- Lu2xGd2-2xSiO5:Ce3+ – 34000 phot/MeV  

- …… 

[scintillator.lbl.gov] 

[N. Cherepy, , Proc. SPIE, 7079 (2008) 707917] 

[K. Kamada, Cryst. Growth Des. 11 (2011), 4484]  

[O.Sidletskiy,  Crys Growth & Des, 12 (2012), 441] 

[E. D. Bourret-Courchesne, J. Cryst. Growth, 2012, 352, 78] 

 

 В последние годы разработан ряд новых сцинтилляторов с 

улучшенным высоким световым выходом: 



Yoshikawa Lab&Furukawa 
ИСМА 

56000 фот/МэВ 

Ливерморская лаборатория 

R=4.5 % на 662 кэВ! 

γ-spectra of 60Co  
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LY 

AB AC AB1-xCx 

Поведение светового выхода в сцинтилляторе AB1-xCx 

Возможно ли предсказать световой выход в 
бинарном смешанном сцинтилляторе на основе 
физических параметров его составляющих? 
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Экспериментальные данные о поведении СВ 

Gd3(AlxGa1-x)5O12:Ce (GAGG:Ce) 

8 
A. Gektin, A. Belsky, A. Vasil’ev, IEEE Trans. Nucl. Sci. 61, 262 (2014) 

[E. D. Bourret-Courchesne, J. Cryst. Growth, 2012, 352, 78]  

J. Hua et al. IEEE Trans Nucl. Sci. 61, 323 (2014). 

J. Chen et al.IEEE Trans. Nucl. Sci., 52, 2005) 3133 

Lu2xY2-2xSiO5:Ce (LYSO) 

Bi4Ge3-3xSi3xO12 (BGSO) BaBr2-xIx 
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 Линейное (аддитивное) поведение светового 

выхода в зависимости от соотношения 

компонентов в твердом растворе является не 

правилом, а исключением. 

  

    Почему? 
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Фундаментальные ограничения светового выхода 

Scintillation Light Yield     

Nph = S Q Eγ  / Ee-h= S Q Eγ  / 2.5 Eg 

[P. Dorenbos / NIM A 486 (2002) 208–213] 

BaI2:Eu 

BaBrI:Eu 

LuYAP:Ce 

GAGG:Ce 

LGSO:Ce 
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(I) Инженерия энергетической структуры в редкоземельных 
гранатах LuyGd1-y(AlxGa1-x)5O12:Ce 

 
(M. Fasoli, A. Vedda, M. Nikl, 2011) 

M. Fasoli et al. Phys. Rev. B 84, 081102(R) (2011) 



(II) Электрон-фононное взаимодействие 
(А. Гектин,  А. Бельский,  А. Васильев,  2013) 
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A. Gektin, A. Belsky, A. Vasil’ev, IEEE Trans. Nucl. Sci. 61, 262 (2014). 
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I. Модуляция электронной 
структуры при замещении атомов. 

Формирование потенциальных 
барьеров ограничивающих длину 

диффузии электронов и дырок 

(III) Пространственные  неоднородности в смешанном кристалле 
 (A. Бельский, 2001, 2013)  

N 

ROns R ROns 

Концентрация e-h пар внутри 
сферы Ознагера, и 

минимизация вероятности 
стохастической 
рекомбинации 

 
Повышение СВ 

 

in LGSO:Ce 
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ma/mb Delta Eg Delta Tm Ra/Rb 

Инженерия энергетической структуры - + - - 

Электрон-фононное взаимодействие + - - + 

Пространственная неоднородность - + - + 

Минимизация кол-ва дефектов - - + + 

Для выяснения вклада данных факторов проанализировано 

поведение светового выхода в 15 системах в зависимости от: 

 

- Соотношения атомных весов замещаемых атомов; 

- Соотношения ионных радиусов замещаемых атомов; 

- Разницы ширин запрещенной зоны между компонентами смешанного 

кристалла; 

- Разницы температур плавления между компонентами смешанного 

кристалла. 



Как количественно оценить улучшение СВ? 
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Lveg =  CaLa + CbLb  

З-н Вегарда 

Ca, Cb – мольные 

концентрации 

компонентов 

Lex – экспериментальная 

зависимость  
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- Непрерывный ряд твердых растворов во всем или в большинстве 

концентрационного интервала от x = 0 до x = 1,  

- Концентрация активатора (если он есть) постоянна.   

(Lex/Lveg)max 
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BaBrI:Eu

Повышение СВ – разница объемов, занимаемых 

замещаемыми атомами 

O. Sidletskiy, A.Gektin, A. Belsky, PSS A 211 (2014) 2384 

22 
Критерий Гольдшмидта 
Замещение атомов в ионном 
кристалле происходит при разнице 
их ионных радиусов не более 15 %. 

Наибольший  ΔEg 
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  Систематизированы доступные экспериментальные 

данные по 15 системам; 

 

  Наблюдается корреляция между улучшением светового 

выхода и (Ra/Rb)
3 , а также разницей в давлении паров 

компонентов над расплавом и ΔEg; 

 

 Нет корреляции между СВ и ma/mb. 
 

ma/mb Delta Eg Delta Tm Ra/Rb 

Инженерия энергетической структуры - + - - 

Электрон-фононное взаимодействие + - - + 

Пространственная неоднородность - + - + 

Минимизация кол-ва дефектов - - + + 
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Выводы 

  Причиной повышения СВ в смешанных кристаллах, 

является улучшение условий транспорта носителей 

заряда на люминесцентный центр. Наиболее вероятно, 

оно вызвано уменьшением кол-ва структурных дефектов, 

образующих ловушки носителей и/или уменьшением 

вероятности захвата носителей на данные ловушки; 

 

  Сформулирован феноменологический подход, 

позволяющий целенаправленно получать  смешанные 

сцинтилляционные кристаллы с высоким СВ на основе 

предварительных оценок температур плавления, ширин 

запрещенной зоны компонентов, и ионных радиусов 

замещаемых атомов. 



27 

Предсказание поведения СВ в смешанном 
кристалле на основе отношения ионных 

радиусов замещаемых атомов 

* large difference in electronegativities (0.4 un.) 

0 – 5 % 5-15 % >15 % 

Atom pair Ra/Rb, % Atom pair Ra/Rb, % Atom pair Ra/Rb, % 

Ta5+/Nb5+ 0 Cd2+/Hg2+ 7.4 Lu3+/Sc3+ 15.6 

Hf4+/Zr4+ 1.4 S2-/Se2- 7.6 Ca2+/Sr2+ 18 

Mo6+/W6+ 1.6 Br-/Cl- 8.3 V5+/Nb5+ 18.5 

Zn2+/Mg2+       2.8 (*) Lu3+/Gd3+ 9 Ti4+/Zr4+ 19 

Gd3+/Y3+ 4.2 Rb+/Cs+ 9.9 La3+/Lu3+ 19.8 

Y3+/Lu3+ 4.5 La3+/Gd3+ 10 Zn2+/Cd2+ 28.3 

    K+/Rb+ 11 Ga3+/In3+ 29 

    La3+/Y3+ 11.5 Sn4+/Ge4+ 30.1 

    Se2-/Te2- 11.6 Si4+/Ge4+ 32.5 

    Br-/I- 12.2 F-/Cl- 36.1 

    Al3+/Ga3+ 13.7     

    Ba2+/Sr2+ 14.4     

* Наибольшая разница в электроотрицательности (0.4) 
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