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基于载流子猝灭模型的闪烁体发光非线性
效应理论分析及实验验证*

魏坤 1)2)    黑东炜 1)†    刘军 1)    徐青 1)    翁秀峰 1)    谭新建 1)

1) (西北核技术研究所, 强脉冲辐射环境模拟与效应国家重点实验室, 西安　710024)

2) (清华大学工程物理系, 北京　100084)

(2021 年 4 月 28日收到; 2021 年 8 月 12日收到修改稿)

闪烁体探测器是辐射物理领域重要的探测器件, 闪烁体作为其中的核心部分, 其特性受到广泛研究, 特

别是闪烁体在高激发密度下的非线性效应由于其对测量结果的直接影响而得到格外关注. 本文结合目前国

内外闪烁体发光的相关理论, 以载流子方程为基础, 量化分析了激子的二阶猝灭效应对于载流子动力学过程

的影响, 着重计算分析了脉冲测量场景下不同激发密度产生的不同初始载流子浓度对于闪烁体光衰减曲线、

光产额以及效率的影响. 接着利用光致激发实验, 研究了 CeF3 闪烁体光产额与激发密度的关系, 并利用载流

子猝灭模型对实验数据进行了拟合, 拟合曲线与实验数据一致性较高, 并得到了 CeF3 闪烁体 10%非线性效

应对应的能量密度阈值. 通过本文研究工作建立的物理模型, 结合不同的模型参数, 可以实现多种闪烁材料

发光非线性特性的预测和解释, 对于理解及解决实验中遇到的闪烁体在高激发密度下产生的非线性效应问

题具有重要作用.
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1   引　言

闪烁体探测器被广泛用来测量诸如 g/X射

线、中子以及带电粒子等, 是辐射物理领域最重要

的探测器件之一, 作为其核心部分, 闪烁体的特性

和参数直接影响到测量结果. 特别是 1948年 NaI:

Tl诞生以来, 闪烁体研究进入了高速发展的时期,

随着高能物理、核医学成像、核电站等应用需求的

牵引, 闪烁材料的类型及性能研究得到了极大的丰

富和拓展. 相关研究表明闪烁体被 g, X射线以及

带电粒子等激发发出的光并不总是正比于所吸收

的能量, 发光产额与吸收能量间线性关系的偏差被

称为非线性.

闪烁体发光的非线性效应一般来说有两种常

见表征形式, 对应不同的应用场景和研究方法. 一

种是闪烁体对单粒子的能量响应非线性 [1−7], 即不

同能量、不同类型粒子单位能量沉积下闪烁体光产

额存在差异, 这类非线性现象是辐射探测领域的常

见形式 , 其存在会影响到探测器的能量分辨率 ,

所以相关研究常与探测器能量分辨率研究相结合,

其研究方法是采用不同能量或类型粒子激发闪烁

体, 观察闪烁体发光的变化, 其中最多的是研究闪

烁体对于电子的能量响应变化, 常采用康普顿符合

技术实现宽能区连续谱电子能量响应的研究. 第二

种是闪烁体应用于强脉冲测量场景下的非线性效

应 [8−13], 即闪烁体光产额在强脉冲辐射场下的饱和

现象, 如常见高强度脉冲辐射场 (核反应堆、核爆
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炸、高剂量脉冲伽马装置、同步辐射装置等), 相关

研究常采用强脉冲源激发并测量闪烁体光产额, 以

得到其非线性阈值. 近年来, 随着诸如自由电子激

光、激光康普顿散射源、散裂中子源等各类新型辐

射源的发展和应用, 闪烁体探测器仍然是重要的束

测设备 [14,15], 同时闪烁体在高激发密度下的非线性

效应这一问题受到了更多的关注 [16−19], 对该问题

的相关研究, 有利于精确诊断源参数, 并为相关应

用研究提供基础.

上述对于闪烁体非线性问题的相关研究, 往往

基于特定的应用场景, 对两种场景下非线性效应的

物理过程和机理研究方面缺乏统一的分析和讨论.

结合闪烁体发光原理的相关理论, 无论是单粒子测

量场景还是脉冲测量场景, 均存在闪烁体受激产生

载流子以及载流子复合发光的过程, 据此本文以载

流子方程为基础, 分析了高激发密度下产生的高浓

度载流子的猝灭过程及其对闪烁体发光的影响, 并

利用光致激发实验对该物理模型进行了验证. 本工

作可加深对闪烁材料发光机理特别是载流子产生、

复合、猝灭等物理过程的认识, 为预测材料非线性

响应特性以及探寻开发新型闪烁材料以满足不同

的辐射诊断应用需求提供依据. 

2   物理模型

闪烁体种类很多, 按状态分为固体闪烁体、液

体闪烁体、气体闪烁体等, 其中固体闪烁体应用最

为广泛; 按照化学成分可分为有机闪烁体和无机闪

烁体; 按照存在形态可分为单晶闪烁体、玻璃闪烁

体和陶瓷闪烁体. 闪烁晶体即单晶态的闪烁体, 其

中又以无机闪烁晶体应用最为广泛, 无机闪烁晶体

主要分为氧化物和卤化物两大类, 在卤化物类中稀

土卤化物占有很大的比重. 本文以无机闪烁晶体作

为研究对象, 闪烁晶体属于绝缘体, 禁带宽度较大,

被激发后产生的载流子以束缚载流子为主, 大部分

以激子形式存在. 激子是 1个由于库仑作用而束缚

在一起的电子空穴对, 电子与空穴结合在一起形成

激子有一个结合能, 同样的激子也可以吸收外界能

量离解为自由电子和空穴. 无机闪烁晶体中的激子

以束缚激子形式存在, 根据不同类型的闪烁体, 又

分为弗兰克尔激子和自限态激子.

激子可以近似看做 1个偶极子, 激子间的相互

作用可以用福斯特共振能量转移理论来解释 [20−22],

其又称为荧光共振能量转移, 最早是在研究荧光分

子间相互作用发现的, 指在两个不同的荧光基团

中, 如果 1个荧光基团 (供体)的发射光谱与另一

个基团 (受体)的吸收光谱有一定的重叠, 当这两

个荧光基团间的距离合适时, 就可以观察到荧光能

量由供体向受体转移的现象, 此过程没有光子参

与, 其本质可以通过量子力学的非辐射相互作用解

释. 如果受体荧光量子产率为 0, 则发生能量转移

荧光熄灭; 如果受体也是一种荧光发射体, 则呈现

出受体的荧光, 并造成次级荧光光谱的红移. 通常

来说 1个激子将能量传递给另一个激子, 接收能量

的激子跃迁到更高的能级, 之后其通过一系列非辐

射复合或辐射复合回到初态, 最终两个激子的激发

能均未能转换为光子或者仅仅转换成 1个光子, 故

该过程是 1种猝灭过程, 与激子浓度的平方成正

比, 属于二阶猝灭.

对于激子型闪烁体, 载流子主要以激子形式存

在, 利用激子浓度微分方程将激子浓度随时间的变

化表示如下: 

∂n (r, t)

∂t
= −n (r, t)

τr
− γ (r, t)n2 (r, t) , (1)

γ (t, r) = γ (t) =
(
2π3/2

/
3
)
R3

d-d(tτr)
−1/2

Rd-d

式中第 1项为激子辐射复合过程, 为荧光产生过

程, 第 2项为福斯特作用, 即为激子猝灭过程. 其

中   代表两

个激子间猝灭作用概率,  为激子猝灭特征半径,

tr 为辐射复合时间常数. 解上述微分方程得 

n(r, t) = n(r, 0)e−t/τr

×
[
1 +

2π 2

3
n (r, 0)R3

d-derf
(√

t

τr

)]−1

, (2)

erf (x) = 2/
√
π
∫ x

0

e−t2dt其中, erf(x)为误差函数,   .

上述计算得到了载流子浓度的衰减曲线, 由于激子

猝灭效应的存在, 使得载流子衰减在通常指数形式

上增加了调制因子 

η =

[
1 +

2π2

3
n(r, 0)R3

d-derf
(√

t/τr

)]−1

.

上述计算结果为每一个微分位置处, 载流子浓

度的时间衰减关系, 对整个闪烁体进行空间积分,

得到闪烁体的荧光衰减曲线. 积分前就需要知道闪

烁体中初始载流子的空间分布, 因为闪烁体中初始

载流子的空间分布受到激发源的影响, 故具体问题

需要根据实际进行分析. 对于激光脉冲激发情形,
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此时初始载流子横向高斯分布, 纵向指数分布, 其

分布函数可表示为 

n (r, 0) = n (ρ, z, 0) = n0e−ρ2/a2−αz , (3)

d ≫ 1/α, R ≫ a,

∞

其中, a 为高斯半径, a 为吸收系数. 将 (3)式代入

(2)式, 并对其进行空间积分, R 和 d 分别为闪烁

晶体半径和厚度, 通常情况下  , 故

此时积分上限近似为   , 积分得到光强随时间的

关系如下: 

I(t) =

∫ ∞

0

∫ ∞

0

n (ρ, z, t)

τr
2π ρdρdz

=
N0

τr
e−t/τr

−Li2
[
−2

3
π 2n0R

3
d-derf

(√
t/τr

)]
2

3
π 2n0R

3
d-derf

(√
t/τr

) , (4)

其中, 

Li2 (x) = −
∫ x

0

u−1 ln (1− u) du =

∞∑
k=1

xk

k2
. (5)

Rd-d

Rd-d

根据相关研究 [12], 不同闪烁体对应  值存在

差异, 为了定量分析载流子浓度对光衰减曲线的影

响, 这里选取参数   = 2 nm, 根据 (4)式作出不

同初始载流子密度下闪烁体光强 I(t)衰减归一化

曲线, 如图 1所示, 图中横坐标单位为 tr, 即闪烁

晶体的辐射复合时间 , 时间范围选取 5倍辐射

复合时间, 5条曲线分别代表初始载流子浓度为

1018—1022 cm–3 的情形, 其中 Ref为参考曲线, 表示

不存在激子猝灭效应时的荧光衰减曲线.

从图 1可以看到, 光衰减曲线的初始段受初始

载流子浓度的影响较大, 而随着时间延长, 衰减曲

线为直线, 因为采用的是对数坐标, 衰减曲线为直

线即表明荧光衰减成指数衰减的形式. 另外, 从图 1

还看到随着载流子浓度的增大, 早期猝灭效应更加

显著, 且在当前参数条件下载流子浓度为 1018 cm–3

时, 曲线形状与参考曲线基本重合, 表明当载流子

浓度低于 1018 cm–3 时, 载流子猝灭效应很弱.

对 (4)式进行近似处理, 当 t 较小时, 取 Li2 函

数前两项近似, 得到光强与时间的关系: 

I (t) ∝ 1−
(
π 2/6

)
n0R

3
d-derf

(√
t/τr

)
. (6)

对于误差函数进行级数展开且只取第 1项得到光

强与时间成平方根关系: 

I (t) ∝ 1−
(
π 3/ 2/3

)
n0R

3
d-d

√
t/τr. (7)

当 t 较大时 (t > 4tr), 误差函数近似为常数, 此时

衰减曲线近似为单指数形式: 

I (t) ∝ e−t/τr . (8)

可以看到, 对于 I(t)在 t 较小和 t 较大时的数学近

似处理得到的结果与图 1的结果一致.

对上述得到的 I(t)做时间积分即得到总的光

产额: 

Itot =

∫ ∞

0

I (t)dt, (9)

该积分无法解析求解, 利用 Matlab软件进行该积

分的数值求解, 改变初始载流子浓度求得不同初始

载流子浓度下的光产额, 得到光产额与初始载流子

浓度的关系, 如图 2所示, 假设载流子分布区域体

积不变, 故载流子浓度与载流子总数成正比. 从图 2

可以看到, 随着载流子浓度的增大, 光产额的增加

是非线性的, 当载流子浓度较高时, 光产额趋向于

饱和, 即光产额对于载流子浓度的响应曲线的斜率

越来越平缓, 表明载流子数量增加但是光产额却不

再明显增加.
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图 1    不同初始载流子浓度下的归一化荧光衰减曲线

Fig. 1. Normalized luminescence  attenuation  curves  at   dif-

ferent initial carrier concentrations. 
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图 2    光产额与初始载流子浓度的关系

Fig. 2. Relationship  between  luminescence  yield  and  initial

carrier concentration. 
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为更直观说明上述问题, 定义单位载流子浓度

下的光产额为光效率, 归一化光效率与初始载流子

浓度的关系如图 3所示, 可以看到当载流子浓度较

低时, 光效率曲线有一段平坦区, 随载流子浓度增

大下降不明显, 该区域为闪烁体发光的线性区, 即

闪烁探测器应用于辐射探测时应该工作的区域. 之

后随着载流子浓度的增大, 光效率值快速下降, 到

最后接近于 0, 表明闪烁体发光出现了非线性现象,

也就是意味着此时光产额出现饱和, 载流子浓度的

增大不会导致光产额的成比例增大. 

3   结果与讨论

为验证上述模型在解释闪烁晶体发光非线性

方面的准确性, 采用光致激发的方式进行相关实

验. 飞秒紫外激光光致激发作为一种理想的手段,

可以用来定量研究晶体在高激发密度下的非线性

效应. 选择研究的闪烁晶体为 CeF3 晶体, 其发光

中心为 Ce离子, 载流子以 Ce离子束缚形成的弗

兰克尔激子为主 [23]. CeF3 晶体时间响应快, 光产

额较高, 不潮解, 广泛应用于高能物理、核医学成

像以及脉冲辐射测量领域 , 曾是欧洲核子中心

(CERN)的大型强子对撞机 (LHC)的首选探测

材料 [24].

实验中所用的激光为 800 nm的钛蓝宝石激

光, 通过 3倍频及纵向整形后得到脉宽约 10 ps的

266 nm激光作为激发光, 实验中采用 Z扫描实验

技术, 这一实验技术常常用来测量晶体的光学非线

性特性. 利用透镜将激光束聚焦, 通过改变样品位

置与激光束焦点的距离, 使得晶体接受的光子数一

样多, 但由于焦点位置的不同晶体上激光焦斑大小

不一样, 故单位面积的光子数不一样即激发密度不

一样, 通过比较不同激发密度下闪烁体发光特性来

定量化研究其非线性效应.

实验设置如图 4所示, 聚焦透镜放置在 1个电

动平移台上, 闪烁晶体固定在激光束方向上, 闪烁

体发光利用光电管探测, 并利用数字示波器记录发

光波形, 光电倍增管前端放置了 325 nm高通的滤

光片, 以滤掉散射的激光. 同时实验中利用激光能

量计和光束质量分析仪分别得到激光脉冲能量值

和 M 2 因子大小, 从而可以精确计算不同 Z 位置处

激光激发的能量密度及相应载流子浓度. 当前实验

条件下激光能量约 38 µJ, 在焦点位置焦斑直径约

80 µm, M 2 因子 4.24, 实验中选用的 CeF3 晶体样

品直径 5 cm, 厚 1 mm.
  

Oscilloscope



Attenuator Lens CeF3

Phototube

图 4    Z扫描实验设置示意图

Fig. 4. Schematic diagram of Z scan experiment settings.
 

实验得到了距离激光焦点不同距离即不同

Z 位置处的波形曲线, 部分荧光波形曲线如图 5所

示 (Z < 0), 将波形曲线面积积分作为闪烁体的荧

光产额, 作出不同 Z 位置光产额与 Z 的关系如图 6

所示, 图中独立的点代表每个 Z 位置的实验数据.

利用前述物理模型对实验数据进行拟合, 拟合公

式为 

Inor =

∫ ∞

0

[
1

τr
e−t/τr

−Li2 (−ξn0)

ξn0

]
dt,

ξ =
2π2

3
R3

d-derf
(√

t

τr

)
, (10)

Rd-d

即是前述 (4)式的积分, 但进行了归一化处理, 这

里拟合数据为归一化光产额 Inor 和载流子浓度 n0,

拟合参数为激子猝灭特征半径  . 其中采用计算 

n0 =
σEα

hv · πω2 (z)
, (11)

式中 E 为激光脉冲能量; hv 为激光单光子能量;

s 为每个光子数可以激发产生的载流子个数, 通常

对于紫外激光激发情形 s ≈ 1[25]; a 为吸收系数;

w(z)为不同 Z 处的光斑半径, 

ω (z) = ω0

√
1 + [M2λZ/(π ω2

0)]
2
.
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图 3    光效率与初始载流子浓度的关系

Fig. 3. Relationship  between  luminescence  efficiency  and

initial carrier concentration. 
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Rd-d据此拟合得到的曲线如图 6, 拟合得到   =

3.6 nm, 从图 6可以看出, 实验数据与拟合曲线的

一致性较好, 说明当前物理模型可以较好地解释闪

烁材料在高激发密度下的非线性现象.

Rd-d

Rd-d

定义归一化光产额下降 10%对应的激发能量

密度为闪烁体的非线性阈值. 根据实验数据及拟合

曲线可以得到归一化光产额下降 10%时对应的激

光的表面能注量, 结合晶体对 266 nm激光的吸收

系数, 可以计算得到 CeF3 闪烁体的能量密度阈值

为 1.9 J/cm3, 激光注量阈值为 1.9 mJ/cm2, 吸收

系数约为 103 cm–1, 载流子浓度为 2.5×1018 cm–3.

该计算结果与前述物理模型分析计算得到的阈值

结果存在一定的差异, 原因在于此时实验数据拟合

得到的    = 3.6 nm, 而前述数值计算中选择的

  = 2 nm. 

4   结　论

本文对于辐射探测领域经常遇到的闪烁材料

发光非线性物理问题进行了理论计算和实验研究.

理论方面, 结合目前国内外闪烁体发光的相关理

论, 以载流子方程为基础, 量化分析了激子的二阶

猝灭效应对于载流子动力学过程及闪烁体发光过

程的影响. 通过数值计算的方法着重计算分析了脉

冲测量场景下不同激发密度产生的不同初始载流

子浓度对于闪烁体光衰减曲线、光产额及光效率的

影响. 实验方面, 基于紫外激光光致激发实验, 利

用 Z扫描实验技术研究了 CeF3 闪烁体光产额与

激发密度的关系, 并利用前述模型对实验数据进行

了拟合, 得到了激子猝灭特征半径 Rd-d 的数值, 实

验数据与拟合曲线一致性较好, 说明该模型在解释

诸如 CeF3 等类似激子型无机闪烁晶体发光非线

性现象的可行性 . 同时实验得到了 CeF3 闪烁体

10%非线性效应对应的能量密度阈值.

通过本文研究工作建立的物理模型, 在辐射探

测实际应用中, 根据不同晶体材料选择不同的模型

参数, 可以实现多种闪烁材料发光非线性特性的预

测和解释, 对于理解及解决实验中遇到的闪烁体在

高激发密度下产生的非线性效应问题具有重要作

用. 同时本文采用光致激发实验对于模型进行了初

步验证, 但是当前实验缺乏对于载流子的直接表

征, 后续会考虑利用更多的实验手段和方法, 对于

载流子动力学过程进行更加深入的研究, 为闪烁材

料发光机理以及闪烁体探测器性能改进提供更多

的实验数据支持.
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Abstract

The  scintillator  detector  is  one  of  the  most  important  detectors  in  the  field  of  radiation  detection  and

radiation  physics.  The  characteristics  and  performance  of  scintillator  that  is  a  core  part  of  the  measurement

system,  are  widely  studied.  Especially,  the  nonlinearity  of  scintillators  under  high  excitation  density  has

received  more  attention  because  of  its  direct  influence  on  the  measurement  results.  In  this  paper,  physical

modeling and experimental research on this problem are carried out in-depth.

First, the second-order quenching effect of excitons on the scintillator luminescence process is quantitatively

analyzed  based  on  the  carrier  dynamic  equation.  The  luminescence  attenuation  curves  of  scintillator  under

different initial carrier concentrations generated by different excitation densities are obtained. The relationship

of  the  light  yield  and  the  efficiency  of  scintillator  with  the  initial  carrier  concentration  is  analyzed,  and  the

results show that with the increase of the initial carrier concentration, the light yield tends to be saturated and

the light efficiency decreases. Then CeF3 scintillator is studied in the Z-scan photoluminescence experiment. The

relationship between the light yield and the excitation density is  obtained,  and the experimental  data can be

fitted  by  the  carrier  quenching  model  well,  which  verifies  the  physical  model.  At  the  same  time,  the  energy

density threshold corresponding to the 10% nonlinearity of CeF3 scintillator is obtained.

The physical model established in this paper can be used to predict and explain the nonlinear luminescence

of  various  scintillation materials  according to different  parameters  of  crystal  materials,  which is  important to

understand  and  solve  the  nonlinearity  problem  of  scintillators  under  high  excitation  density  in  practical

application of radiation detection.
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