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摘　 要:闪烁体广泛应用于核医学成像、工业无损检测、高能物理放射性测量等众多领域,极大推动了基础科学、医疗科学和工

业技术等领域的科技进步与创新。 随着应用需求的不断提高,对闪烁体性能要求也越来越高,尤其是更高的光输出产额。 将闪

烁体与微纳光子学技术研究相结合,通过在闪烁体表面制备微纳结构,利用其对电磁波的调控作用改变光子出射的临界角,能
够有效解决因全内反射效应导致闪烁体光输出产额低的技术难题,以实现在更小的剂量下实现相同的辐射效果。 本文通过阐

述近年来闪烁体微纳结构制备技术的研究进展,全面综述微纳结构调控闪烁体光输出增强的作用机理,归纳总结现有微纳结构

制备技术方法,分析不同类型微纳结构对闪烁体光输出产额的影响,并根据闪烁体微纳结构的尺寸对制备技术进行归纳总结,
论述了各类型闪烁体微纳结构制备技术的研究应用前景。
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Abstract:
 

Scintillators
 

are
 

widely
 

used
 

in
 

many
 

fields
 

such
 

as
 

nuclear
 

medicine
 

imaging,
 

industrial
 

non-destructive
 

testing,
 

and
 

high-
energy

 

physical
 

radioactivity
 

measurement,
 

which
 

greatly
 

promotes
 

scientific
 

and
 

technological
 

progress
 

and
 

innovation
 

in
 

the
 

fields
 

of
 

basic
 

science,
 

medical
 

science,
 

and
 

industrial
 

technology.
 

With
 

the
 

continuous
 

improvement
 

of
 

application
 

requirements,
 

the
 

performance
 

requirements
 

of
 

scintillators
 

are
 

getting
 

higher
 

and
 

higher,
 

especially
 

higher
 

light
 

output
 

yield.
 

Combining
 

scintillators
 

with
 

micro-nano
 

photonics
 

technology
 

research,
 

by
 

preparing
 

micro-nano
 

structures
 

on
 

the
 

surface
 

of
 

scintillators
 

and
 

using
 

their
 

regulation
 

of
 

electromagnetic
 

waves
 

to
 

change
 

the
 

critical
 

angle
 

of
 

photon
 

emission,
 

the
 

technical
 

problem
 

of
 

low
 

light
 

output
 

yield
 

of
 

scintillators
 

due
 

to
 

total
 

internal
 

reflection
 

effect
 

can
 

be
 

effectively
 

solved.
 

In
 

order
 

to
 

achieve
 

the
 

same
 

radiation
 

effect
 

at
 

a
 

smaller
 

dose.
 

This
 

paper
 

describes
 

the
 

research
 

progress
 

of
 

scintillator
 

micro-nano
 

structure
 

preparation
 

technology
 

in
 

recent
 

years,
 

comprehensively
 

reviews
 

the
 

mechanism
 

of
 

micro-nano
 

structure
 

regulating
 

scintillator
 

light
 

output
 

enhancement,
 

summarizes
 

the
 

existing
 

micro-nano
 

structure
 

preparation
 

technology
 

methods,
 

analyzes
 

the
 

influence
 

of
 

different
 

types
 

of
 

micro-nano
 

structures
 

on
 

scintillator
 

light
 

output
 

yield,
 

and
 

summarizes
 

the
 

preparation
 

technology
 

according
 

to
 

the
 

size
 

of
 

scintillator
 

micro-nano
 

structure,
 

and
 

discusses
 

the
 

research
 

and
 

application
 

prospects
 

of
 

various
 

types
 

of
 

scintillator
 

micro-nano
 

structure
 

preparation
 

technology.
 

Keywords:scintillator;
 

optical
 

output
 

yield;
 

micro-nano
 

structure;
 

total
 

internal
 

reflection;
 

preparation
 

technology



· 2　　　　 · 电
 

子
 

测
 

量
 

与
 

仪
 

器
 

学
 

报 第 39 卷

0　 引　 言

　 　 闪烁体是一种通过吸收高能射线或粒子转换为闪烁

发光的材料,自 1896 年世界上最早的闪烁体 CaWO4 问

世以来,闪烁体不断发展。 上世纪初, Crookes 发现了
 

ZnS
 

闪烁体,为
 

Rutherford
 

的 α 粒子散射实验和原子核结

构模型的建立奠定了基础。 闪烁探测系统的应用范围不

断扩大,开展生物医学、军事、工业技术等多领域闪烁体

应用成为目前主流研究热点[1]
 

。 闪烁体材料按照化学性

质可分为有机和无机闪烁体[2]
 

。 在辐射探测应用时,高
光产额对应着更强的能量分辨率、信噪比及灵敏度[3] ,如

 

NaI: TI、 CsI: TI、 Bi4Ge3O12
 ( BGO )、 Lu1. 8

 Y2SiO5: Ce3+
 

(LYSO)等闪烁体备受关注。 相较于有机闪烁体,有较高

光产额的无机闪烁体得到持续研究与应用。
理想闪烁体应具备高光产额、能量线性、快衰减等特

性。 无机闪烁体具有原子序数高、密度大,高探测效率,
高能量转换率等特性,但衰减时间较长;而有机闪烁体则

具有较快衰减时间,但光产额较少。 因全内反射效应,闪
烁体产生的大部分光子不能被探测器接收。 传统提高闪

烁体发光效率的方法受到各种限制,如材料选择受物理

或化学性质的限制,且可供的闪烁体种类有限,激活剂可

能引入杂质或改变结构,控制温度和激发源需要复杂

设备。
因此通过制备不同形状、尺寸和分布的微纳结构,减

小闪烁光出射的限制,从而实现对闪烁光的光学性质和

机理的调控,为其在各种领域的应用带来更多可能性。
通过引入微纳结构,改变闪烁体的光学和物理性质,降低

全内反射效应带来的影响,从而提高敏感度、响应速度和

空间分辨率,其制备技术的重要性不容忽视。 目前,闪烁

体微纳结构制备技术的系统应用缺少梳理,对大批量的

生产及实际应用造成不便,本文从不同尺寸的结构及制

备方式出发,对晶体结构制备方式进行归纳分析,探究了

各种制备技术的优点与缺点,为未来闪烁体微纳结构的

制备应用提供研究依据。

1　 闪烁体

　 　 闪烁体是闪烁探测器中的重要组成部分,多采用 X
射线、γ 射线、中子射线等探究闪烁体的射线致发光特

性。 带电粒子穿过闪烁体时,原子或分子产生电离激发,
这些原子或分子在复合和退激时瞬时发光。 中性粒子或

Χ、γ
 

射线依靠与闪烁体物质相互作用,产生次级带电粒

子而使闪烁体激发发光。
一种由有机物组成的闪烁体称为有机闪烁体,有机

闪烁电子能级和发光机制如图 1 所示。 带电粒子穿过有

机闪烁体使分子电离、激发和离解,同时在闪烁体内部沉

积一部分能量,这些激发能可能再传递给其他分子,或转

化为热量而散失。 分子受激退激过程会迅速由高能级跃

回低能级 i0
 ( i= 1,2,3)。 受激后先经历内退激(b 区),再

由 c 区发生发光跃迁(e 区),或直接猝灭(d 区)。

图 1　 有机闪烁电子能级及发光机制

Fig. 1　 Organic
 

scintillating
 

electron
 

energy
level

 

and
 

luminescence
 

mechanism

蒽晶体是有机闪烁体中发光效率最高的闪烁体,广
泛用作标准来比较其他闪烁体的发光效率。

常用的无机闪烁体主要是无机晶体闪烁体,这类闪

烁体多数掺杂有少量激活剂,如 NaI(Tl)、LiI(Eu)、BaF2、
BGO 等。 无机晶体发光过程用固体能带理论解释,如图

2 所示。 辐照闪烁体后沉积一部分能量在闪烁体内,晶
体中原子获得能量发生电离,电子从满带跃迁到导带,在
满带留下空穴。 当原子获得的能量不足以电离时,在晶

体中产生电子空穴对被束缚,称为激子。 完全纯的晶体

由于禁带较宽,电子从导带跳回满带时,退激发射的光子

能量在紫外光范围,不是可见光,且退激的光子易被晶体

自吸收,传输到晶体外得光子较少。

图 2　 无机闪烁发光机制

Fig. 2　 Inorganic
 

scintillation
 

luminescence
 

mechanism
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为了使晶体产生可见光且减少自吸收,会在晶体中

掺杂少量激活剂,其激发能级比导带低,基态比满带高,
称为俘获中心。 当电子遇到俘获中心时,从激发态跃迁

回基态并释放光子,称为荧光;电子也可能将激发能传递

给周围晶格产生振动,以热能消耗能量而不释放光子,这
一过程称为猝灭;晶体中掺杂激活剂可能导致晶格缺陷,
形成陷阱,当电子遇到陷阱时既可能发生猝灭,也可能发

出荧光,此时荧光衰减时间较长,是闪烁光的慢成分。
事实上,没有哪种材料可以满足理想闪烁体应具有

的特性,需要根据不同应用场景,选择合适的材料。 有机

闪烁体衰减时间快于无机闪烁体,但光产额相比无机闪

烁体较少,因此对于要求时间分辨率的应用下,多采用具

有快衰减时间的材料,而核医学及辐射探测领域多选择

高光产额的材料。 通常,大多数无机闪烁体的折射率较

大(n= 1. 8 ~ 2. 5),导致产出的部分光子在闪烁体与空气

交界面被反射。 以 LYSO 闪烁体为例,尽管其光产额可

达 25
 

000
 

ph / MeV,但由于折射高达 1. 82,导致晶体内部

直接出射的可被检测光子数目占产生光子总数不

到 20% [4]
 

。

2　 微纳结构调控闪烁发光原理

　 　 界面处的全内反射是导致闪烁光出射效率低下的主

要原因。 根据斯涅尔定律,光从一种介质入射到另一种

介质时,角度发生变化:
n1sinθ1 = n2sinθ2 (1)
其中, n1 表示介质 1 的折射率; θ1 表示光从介质 1

传播到介质 2 的入射角; n2 表示介质 2 的折射率; θ2 表

示光从介质 1 传播到介质 2 的折射角。 即当入射角 θ1 =
π / 2 时,折射角 θ2 才能达到最大值 θc:

θc = sin -1(
n1

n2
) (2)

只有折射角小于临界角的光子才可以出射,其余光

子则在闪烁体表面被反射,直到被材料自身吸收或从其

他表面逃逸。
为了解决闪烁体发光面临的共性问题,研究人员通

过光子晶体对 LYSO 闪烁体光输出的影响进行特性的改

善,其具体形式包括:光子晶体、光学微腔[5] 、表面等离激

元[6] 等。 通过微纳结构的制备,形成特殊的色散关系或

光学密度,从而对闪烁发光的产生和传输起到调控作用。
Charles 等[7] 在

 

Science
 

期刊上发表了一篇关于纳米光子

学结构与闪烁材料结合的研究,论述了纳米光子学结构

对闪烁光谱、角度和偏振特性的调节作用,这将有助于开

发出更亮、更快速、更高分辨率的闪烁材料。
2. 1　 纳米结构

　 　 纳米结构是在纳米尺度上具有特定形状和结构的材

料,其中包括光子晶体、纳米柱[8] 、纳米孔[9] 、量子点[10]

等形式。 作为纳米结构中常见形式的光子晶体是一种具

有周期性结构的光学介质,对特定波长或波段的光子具

有禁阻作用,形成光子禁带,从而控制光的传播与吸收特

性,广泛应用于光学器件和光电子学领域[11]
 

。
利用二维光子晶体实现光提取的基本原理有光子晶

体带隙方法和光子晶体附着方法。 光子晶体附着法优势

在于不破坏发光层,因而不会降低内量子效率。 利用导

波模式提取光示意图如图 3 所示[12] 。 当光以导波模式

传播时,在空气一侧垂直于界面方向上会形成倏逝波,倏
逝波不具有传播特性,但携带有电磁场能量,当倏逝波与

光子晶体接触并满足一定条件时发生耦合,以泄漏模式

发射光子。

图 3　 利用导波模式提取光示意图

Fig. 3　 Using
 

guided
 

wave
 

mode
 

to
 

extract
light

 

schematic
 

diagram

二维光子晶体增强闪烁体的光提取效率是通过光子

晶体与闪烁体耦合,改变光子的传播波矢,其原理描述如

下:当入射角大于临界角时,全反射导致光在界面上形成

导波模式,表面覆盖光子晶体的闪烁体传播波矢为:
K‖ > K0 (3)
K0 = n0ω / c (4)
其中, K0 代表空气中的波矢。 n0 为空气的折射率;ω

为角频率;c 为真空中的光速。 只有降低传播波矢才能

实现光波的提取,光与闪烁体表面相互作用时,将获得光

子晶体倒格矢形成的附加动量,当满足关系式(3),即可

实现光的提取。
| K‖ + ρG0 | < K0 (5)
G0 = 2π / d (6)
其中,ρ 为正负整数; G0 为光子晶体的倒格矢基矢,d

为光子晶体的晶格常数。 出射光的方向可以表达为:
θ = arcsin[(λ / 2π) ∣ K‖ + ρG0 ∣] (7)
通过光子晶体对闪烁体光射光的调控作用,出射光

角度的分布与朗伯型( lambertian
 

profile)不同,此现象也

为利用光子晶体结构调控闪烁体发光提供了可能。
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2. 2　 微米结构

　 　 微透镜阵列( microlens
 

arrays,MLAs) 在辐射探测方

面有着广泛的应用前景。 微透镜的特性,如占空比大小、
折射率、形状等,对于增强闪烁出光效果至关重要。 近年

来,微透镜阵列已经成为许多光学系统中不可或缺的组

件,包括集成成像系统[13]
 

、有机发光二极管[14]
 

、数字显示

器[15]
 

等应用领域。 微透镜可以是具有底部半径 R 和周

期 P 的六边形堆积或方形堆积结构,如图 4(a)所示[16] 。

图 4　 闪烁体表面微透镜阵列示意图

Fig. 4　 Schematic
 

diagram
 

of
 

microlens
 

array
 

on
 

scintillator
 

surface

　 　 占空比 D 被定义为微透镜阵列接触闪烁体的顶表面

的面积与闪烁体的顶表面的面积的比值。 对于六边形堆

积的微透镜阵列,D 可以定义为:

D = 2πR2

3P2
(8)

正方形排列的微透镜阵列。 D 可以定义为:

D = πR2

P2 (9)

其中,R 表示微透镜底部的表面半径,H 表示微透镜

高度,P 表示阵列周期。 如图 4( b),当 R =H 时,微透镜

定义为半球形;如图 4(c),当 R≠H 时,微透镜形状由抛

物线定义:
y = ax2 + b (10)
其中,a、b 分别为抛物线参数。 通过 H / R 即可以描

述微透镜的形状。

3　 表面微纳结构制备方法

　 　 微纳制造是制造领域的前沿发展方向,其核心内容

是利用高端高精度加工技术,通过制备特定形态的结构

赋予材料特定功能并满足应用需求。 基于闪烁体表面制

备微纳结构已成为材料科学和光学领域的研究热点[17] 。
表面微纳结构制备的方法为闪烁体的性能优化提供了新

的可能性,有望未来在医学影像、物理探测等领域发挥重

要作用。 通过不断探索微纳制造技术,可以推动材料科

学和光学领域的发展,为各个领域带来更多创新和应用

机会。
3. 1　 纳米结构

　 　 用于制备表面纳米结构方法主要有电子束光刻、纳
米压印、自组装等关键技术。

1)电子束光刻技术

电子束光刻技术( electron
 

beam
 

lithography,EBL) 利

用高能电子束在光刻胶或薄膜上进行局部曝光,通过化

学处理,将曝光图案转移到底部材料上[18]
 

。 其优势在于

图案设计灵活,可实现更小尺寸和更复杂的结构,因此在

材料研究、纳米器件、光学元件
 

等领域具有重要地位[19] 。
欧洲核子中心 Lecoq 教授课题组[20] 成功利用 EBL

技术在 LSO 闪烁体表面引入氮化硅
 

(Si3N4)
 

纳米周期阵

列,经过实验验证,这一结构使光的提取效率提高了

60%。 欧阳晓平教授带领刘方园等通过 EBL 结合离子蚀

刻法在闪烁体表面制备纳米结构, 制备过程如图 5
所示[21] 。

首先对 LYSO 材料进行丙酮超声波洗涤,然后用去

离子水清洗并进行氮气干燥处理。 由于闪烁体是不良导

体,为了避免电子束写入过程中产生的充电效应,需在

LYSO 上沉积氧化铟锡。 在光刻胶之前,将六甲基二硅氮

烷(HDMS)旋涂至二氧化钛
 

( TiO2 )
 

表面,再将光刻胶

APR6200 均匀涂覆在最上层。 接下来,采用 EBL 系统将

设计图案暴露在光刻胶上,一定电压下解析光刻胶的图

案区域,利用离子束蚀刻法将光刻胶上的图案转移到闪

烁体表面。 最后,通过等离子氧气剥离法剥离光刻胶层,
并用去离子水清洗结合 N2 吹干样品。
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图 5　 电子束光刻制备微纳结构

Fig. 5　 Preparation
 

of
 

micro-nano
 

structures
by

 

electron
 

beam
 

lithography

湘潭大学唐文等[22] 通过在
 

LYSO
 

上制备孔周期为
 

410
 

nm
 

的 TiO2
 周期阵列,结构化样品在超出临界角范围

后展现出更多的透射谱峰,而非结构化样品则不具备这

一特性,通过模拟证明结构型闪烁体光提取增强 80%。
这些研究结果表明,结构化阵列的设计对于提高闪烁体

的光提取效率是至关重要的。
2)纳米压印技术

纳米压印技术( nanoimprint
 

lithography,NIL)即利用

带有微纳结构图案的模板,将图案转移到相应衬底上制

作出纳米级图案的加工工艺[23] 。 NIL
 

技术按照纳米压印

胶固化方式和模板种类分为热纳米压印( thermal
 

nIL,T-
NIL)技术、紫外纳米压印( ultraviolet

 

nIL,
 

UV-NIL)技术、
微接触印刷(micro

 

contact
 

printing,uCP)技术[24-25] 。
NIL 过程如图 6 所示[26] ,包括图形模板制备、抗蚀剂

涂覆、图形转移。

图 6　 纳米压印技术示意图

Fig. 6　 Nanoimprint
 

technology
 

schematic
 

diagram

首先在衬底上旋涂聚合物作为基体;接着在模具

上涂覆纳米压印胶;然后使用纳米图案模板与基体接

触并进行压印定型,当温度、时间等条件一定后将模板

与基体分离,此时模板表面的纳米结构图案转移到基

体表面。
Chou

 

等[27] 实现了直径为 10
 

nm 的微孔阵列图案为

NIL 技术的发展奠定了基础。 Guo 等[28] 提出一种快速制

备具有良好周期性、表面光滑平坦且长径比一致的二氧

化硅
 

(SiO2)
 

纳米结构的纳米压印硅胶方法,仅用 5
 

min
时间就制备完成。 Knapitsch 等[29] 在

 

LYSO
 

上制备出锥

形纳米结构,实现与同类型的非结构化样品相比增益

5%。 Zhang 等[30] 利用 NIL 技术获得大面积高精度的金

属纳米光栅。 南京邮电大学虞亮等[31] 结合自组装技术

将聚苯乙烯
 

(PS)
 

胶体颗粒组装成有序的胶体晶体膜,
然后采用 NIL 技术将其复制到聚二甲基硅氧烷( PDMS)
上制作成模板,最后将带有晶体结构的

 

PDMS
 

模板转移

至材料上进行二次压印。 Singh
 

等[32] 在闪烁体表面制备

六边形紧密堆积的锥形纳米晶体结构,实现闪烁光提取

增强 50%,能量分辨率增强 20%。 Gramuglia 等[33] 分析

并比较了
 

LYSO
 

和
 

BGO
 

的不同光提取技术,在输出表面

上使用 NIL 技术制备的锥形纳米结构显示出光提取和能

量分辨率的显著改善。 Pots 等[34] 研究了一种具有柱状

阵列结构的
 

LYSO
 

结构型闪烁体,与非结构型相比,样品

的光产率提高 50%,能量分辨率提高 10%。 NIL 技术制

备微纳结构克服了光学曝光技术中光衍射现象造成的分

辨率极限问题,实现亚纳米级别的尺寸控制,且其低成

本、制作高效等特性在制备高灵敏度辐射探测器、光敏

剂、光疗设备等[35] 方面具有广泛应用前景。
3)自组装技术

自组装技术( self-assembly) 即分子及纳米颗粒通过

非共价键作用,在范德华分子力作用及静电力作用下自

发形成热力学稳定及结构稳定的规则聚集体[36-37] 。
介质球自组装技术示意图如图 7 所示[38] 。
空气-水界面通过自组装法制备过程中,纳米球间的

相互作用力分散在表面形成单层膜,使用处理过的闪烁

体将自组装单层球膜捞起,静置使球膜底层的水分自然

蒸发;最后形成的介质球膜会紧密附着在闪烁体上。
Zhu、刘波等研究团队[39-41] 设计了周期性

 

PS
 

球体阵

列,以耦合到 LYSO
 

闪烁体表面上,光提取效率相较于参

考样品增强 38%;在 LYSO 上制备 PS 并涂覆
 

TiO2
 层,使

得光输出增强 149%;采用气液界面自组装法制备了单层
 

SiO2
 纳米球阵列,结构型

 

LYSO
 

闪烁体的光输出增强

90%。 自组装法制备简单,耗时短,且无论闪烁体光滑度

如何均可以实现结构转移。 然而,纳米球结构依赖范德

华力排列并覆盖在闪烁体表面,和闪烁体之间的结合力

不高。 为解决这一问题,可以考虑在纳米球表面沉积高

折射率材料如
 

TiO2、GaN
 

来改善此缺陷[42] 。
自组装法主要应用在光子晶体光纤及具有复杂结构

的光子晶体等结构,然而,这种方法的缺点是难以精确控

制晶体的粒径和孔隙度。 因此,在未来的研究中,需要更

加精细地调控自组装过程,以克服这些限制,进一步拓展

其在各个领域的应用。
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图 7　 介质球自组装技术示意图

Fig. 7　 Schematic
 

diagram
 

of
 

dielectric
 

sphere
 

self-assembly
 

technology

4)干转移技术

干转移技术是一种可以避免液体接触的制备方法,
已经被成功应用于转移石墨烯层[43] 、氧化石墨烯层[44] 以

及聚合物层[45] 。 通过干转移技术在吸湿性闪烁体如
 

CsI
(Na)

 

晶体上制备结构可以有效解决晶体潮解这一难题,
开发干转移技术为吸湿性闪烁体制备微纳结构提供新的

方向。
Ouyang 等[46] 利用干转移技术在吸湿性

 

CsI( Na)
 

闪

烁体上制备
 

PS
 

球体结构,制备过程如图 8 所示。 首先将

硅晶片浸泡在特定溶液中,一定时间后将
 

PS
 

胶体颗粒

　 　 　 　

悬浮液滴到处理过的硅晶片表面;随后经过干燥处理,晶
片以一定的角度缓慢放入去离子水中获得

 

PS
 

球阵列;
利用载玻片将球体阵列从水面上提取出来,水分蒸发形

成自组装
 

PS
 

球阵列;接着,预制的热释胶紧密附接到
 

PS
 

球阵列上,经压制并剥离载玻片后使得
 

PS
 

球完全黏附

在热释胶上;从载玻片上取下热释胶并按压到样品闪烁

体上,加热到一定温度使热释胶脱落,此时
 

PS
 

球阵列均

匀黏附在闪烁体表面;最后采用原子沉积技术涂覆氧化

铟锡共形层,不仅增加折射率对比度,同时使纳米球阵列

与闪烁体接触更加紧密牢固。

图 8　 干转移技术示意图

Fig. 8　 Dry
 

transfer
 

technology
 

diagram

　 　 研究表明,有序排列的纳米结构可实现闪烁体出射

光的定向发射,最大光提取效率提高 43. 2%。 Ouyang
等[47] 另一实验表明,通过干转移技术制备的纳米球阵列

组成的结构在
 

X
 

射线的激发下获得
 

179%的波长积分增

强,增加的光输出可以显著提升基于闪烁体的探测器的

性能。

干转移技术能够实现复杂结构的制备、高精度的定

位和对多种材料的适用性[48] 。 然而,使用干转移技术需

要精准控制制备的温度、湿度等参数,因此其制备工艺相

对复杂。 在实际应用中,需要不断提高技术水平,完善相

关设备和工艺流程,以确保干转移技术能够更好地发挥

作用。
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3. 2　 微米结构

　 　 微透镜是常用的微米结构,其灵感源于天然复眼,在
图像系统应用中具有巨大潜力[49] ,可用于极小化的成像

系统和
 

3 D
 

光场相机、彩色成像系统、三维图像采集系统

和指纹识别系统。 Chen 等[50] 利用半球面微透镜结构获

得特定角度增强 159%;Yuan 等[51] 在掺铈镥钇氧正硅酸

盐闪烁体表面应用微透镜阵列,以提高光提取效率并控

制光输出的方向性;此外,研究发现用实心半球改变单个

微透镜的直径并不能显著影响闪烁体的光提取效率,
2021 年 Yuan 等[52] 为了提高微透镜阵列控制闪烁体光输

出的灵活性,提出由单个空心壳半球微透镜周期排列组

成的空心微透镜阵列,实验证明微透镜阵列可以显著提

高光提取效率,同时实现闪烁体的定向光提取。
1)热回流焊法

热回流焊法(photoresist
 

reflow
 

method)作为一种制造

工艺简单、价格低廉、表面粗糙度低的技术,广泛应用于

微透镜阵列制造。 通过热回流焊法,可以迅速制造出高

质量的微透镜阵列,满足市场需求。 热回流焊法的工艺

如图 9 所示[53] 。

图 9　 热回流焊法制备微透镜阵列

Fig. 9　 Preparation
 

of
 

microlens
 

array
 

by
 

thermal
 

reflow
 

soldering
 

method

　 　 首先,在基板上旋涂光刻胶层,然后将样品置于加热

板上软烘烤;接着用紫外光照射并用带有圆形阵列图案

的掩模对准器曝光,经过显影,光刻胶层形成圆柱形孤岛

阵列图案;然后使用相同的掩模对准器进行额外曝光;最
后,将加热板倒置加热样品,利用表面张力效应将光刻胶

岛加热至熔化形成微透镜阵列。 实际制备过程中,会在

基底和加热板之间放置一定厚度的玻璃板,使光刻胶层

与加热板的顶面之间有一个开放的气隙,光刻胶通过空

气对流加热,因此这种倒置加热有利于获得更均匀的加

热和回流焊。
Zhu 等[54] 采用改进的热回流焊方法制备了具有高占

用率的微透镜阵列,研究表明,通过优化回流焊的温度、
时间以及光刻胶厚度,可以有效提高光刻胶掩模的占用

率。 Lian 等[55] 通过热回流焊法制备半椭球微透镜阵列,
表明基于该技术可以制备任意形状的微透镜,且这种方

法制备的微透镜可以实现高达 85%的耦合效率。 Chen
等[56] 通过制备不同直径的微透镜阵列结构,并进行光学

系统研究,发现微透镜焦距均匀,同时能显著增强从微通

道发出的荧光信号。
2)湿法腐蚀技术

湿法腐蚀技术是一种常用于制备微通道阵列结构的

方法,通过化学溶液将固体材料转化为液体或气态化合

物,得到所需图案。 湿法腐蚀技术主要包括以下 3 个步

骤[57] :首先是欧姆层制备,目的是降低硅片和电极间的

界面阻抗;其次是诱导坑的制备,使用碱性腐蚀液在硅衬

底表面腐蚀出倒金字塔结构的诱导坑,减小因硅不同晶

面原子密度不同带来的与碱溶液反应速率的差别;最后

是光电化学腐蚀工艺,利用诱导坑结构作为起点,严格控

制参数以获得高深径比的微通道阵列结构。 湿法腐蚀技

术制备的结构内壁光滑,利于结构内壁荧光的发射。
Nadia 等[58] 研究了电化学腐蚀时不同掺杂浓度的硅基板

对微通道形成的影响,发现当使用低掺杂浓度的硅样品

时,会出现星形孔,而高掺杂浓度在表面产生正常的孔洞

形状。 Wang 等[59] 研究并采用光电化学腐蚀制备出了高

纵横比的硅微通道阵列结构。
3)飞秒激光技术

飞秒激光技术( femtosecond
 

laser
 

technology) 是微纳

结构加工中的常用技术,由于对材料周围影响最小,飞秒

激光技术可以安全切割、钻和雕刻样品[60] 。 近年来研究

者将目光投向飞秒激光制备微纳结构中的应用,通过飞

秒激光加工可以实现微观结构的制造和调控,实现高精

度、无损伤的加工效果,有效控制光子晶体中的光学性

能[61] 。 飞秒激光技术加工微纳结构如图 10 所示[62] 。
首先是结构设计及激光参数的选择,加工前需完成

加工结构的晶格类型、孔径大小等参数计算,并设置适当

的激光参数,如脉冲能量、脉冲宽度等;其次精准的结构

加工是通过将飞秒激光聚焦到材料表面适当位置实现

的,通常采用三维扫描逐层加工方式,控制激光位置、持
续时间,形成孔洞周期性微纳结构;最后,结构表征与优

化是确保加工质量的关键一环,使用光学显微镜等工具
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图 10　 激光加工技术示意图

Fig. 10　 Laser
 

processing
 

technology
 

schematic
 

diagram

评估结构形貌并对加工参数进行调整以优化结构性能。
Jiao 等[63] 基于飞秒激光技术在闪烁体表面制备高度

1
 

μm 柱状孔和柱状结构,研究表明其周期性结构使光输

出增加 40%。 Yu 等[64] 通过飞秒激光技术在
 

LYSO
 

晶体

制备宽度 200
 

μm,深度 240
 

μm 的沟槽结构,发现一定尺

寸结构的凹槽微观结构可以实现光输出增强
 

50%。
此外,飞秒激光技术也广泛用于纳米结构加工,娄前

峰[65] 研究了基于纳米球近场效应的飞秒激光加工,获得

纳米球直径对近场增强效果的影响,并通过不同波长和

　 　 　 　

不同偏振的飞秒激光对基底表面的纳米小球进行辐照,
实现对纳米孔形状和尺寸的调控。 Song 等[66] 采用飞秒

激光近场加工制备掺铝氧化锌上高性能抗反射纳米结

构,引入梯度折射率,充分利用其较高的加工精度和可

控性。
飞秒激光以其无接触加工、功率高、可加工任何材

料、高精度和高分辨率、准确控制能量传递等诸多优势备

受关注。 未来随着技术的进一步突破和应用研究的深

入,飞秒激光技术将在各个领域展现更广泛的影响力和

潜力。
3. 3　 微纳复合结构

　 　 混合尺度微纳结构的出现是为了解决单一微观结构

在增强光提取和定向发射方面的限制。 通过组合波长尺

度的纳米结构和微米尺度的微透镜结构,能够实现更加

灵活的光控制效果。 这种混合尺度微观结构由两个或者

多个不同尺度的单位组成的复杂微观结构。 相比于单一

微观结构,混合结构在光提取和发射方面具有更强的调

控能力,为光学器件的设计与制造带来更大的灵活性和

多样性。
1)自组装结合热处理

刘波教授团队采用自组装结合热处理技术,在
 

BGO
 

闪烁体上制备混合尺度微纳结构。 制备工艺如图 11
所示[67] 。

图 11　 自组装结合热处理制备微纳复合结构

Fig. 11　 Preparation
 

of
 

micro-nano
 

composite
 

structure
 

by
self-assembly

 

combined
 

with
 

heat
 

treatment

　 　 通过自组装技术,在
 

BGO
 

闪烁体上制备直径 500 nm
的 PS 小球并覆盖底面直径

 

4. 5
 

μm
 

的微透镜阵列,实现在

不同方向上提升光输出效果。 实验结果显示,具有混合尺

度微纳结构的闪烁体在法向方向的光输出增强
 

96%,在
45°方向时增强

 

180%。 混合结构的突破,为相关领域带来

了新的可能性,为材料研究和应用开辟了新途径。
自组装技术具有易于大面积制备的优势,原子沉积

技术厚度水平可以控制在埃水平[68] ;微透镜结构提高了

闪烁体在
 

X
 

射线成像的特性,因此,混合尺度微纳结构

的应用不仅增强了光输出,还改善了成像的准确度和清

晰度。 通过不断的技术创新和实验验证,闪烁体作为关

键部件在
 

X
 

射线成像领域有着广阔的应用前景。
2)自组装结合软

 

X
 

射线干涉光刻

Yuan 等[69] 结合波长尺度的光子晶体和微米尺度的

微透镜阵列,实现对闪烁体光输出的定向控制。 制备过

程如图所示。
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图 12　 自组装结合软 X 射线干涉光刻技术

Fig. 12　 Self-assembly
 

combined
 

with
 

soft
 

X-ray
 

interference
 

lithography
 

technology

　 　 其团队利用软 X 射线干涉光刻技术直径 200
 

nm,孔
洞深度 180

 

nm 的纳米结构,在此结构上利用自组装技术

制备直径 4. 5
 

μm、六角紧密排列的微透镜阵列。 实验发

现,闪烁体非发射表面的周期性衍射和多次反射是获得

定向发射的关键因素。 通过结构仿真,研究人员证明了

该结构在 35°方向上实现 3. 07 倍强定向发射的可能性。
这一发现为提高发射效率和光学性能提供了新思路,对

光电子技术领域具有重要意义。
3. 4　 微纳结构制备技术对比

　 　 当前,闪烁体微纳结构制备已经取得显著进展,在材

料科学和光电子学等领域具有广泛的应用潜力。 在制备

过程中,通过调控结构的制造参数,实现对闪烁体的形

貌、尺寸和组合结构的控制。 如表 1 所示,为目前闪烁体

微纳结构制备技术对比。

表 1　 闪烁体微纳结构制备技术对比

Table
 

1　 Comparison
 

of
 

scintillator
 

micro-nano
 

structure
 

preparation
 

technology
制备技术 优点 缺点 应用前景

电子束光刻技术 无光学干扰,高精度(≤10
 

nm) 设备昂贵,且制备周期长
微电子学

光子学

纳米压印技术
制备简单、成本低廉

制备精度(≤10
 

nm)
模具寿命有限,需温度、压力等控制

生物传感器

表面制备

自组装技术
制备简单、结构有序

制备精度( <100
 

nm)
可能引入结构缺陷,且不适用吸湿性材料

生物医学

光子学

干转移技术 制备精度(≤100
 

nm),适用吸湿性材料 转移过程可能会引入杂质 微纳米器件制备

热回流焊法 成本较低,可规模化生产 限制加工材料的熔点,存在热应力破坏结构
光电子学

制备或修复纳米器件

湿法腐蚀技术 工艺简单,价格低廉,高产出
加工精度难以控制(1 ~ 10

 

μm)
制备过程可能引入污染物

高能粒子探测成像

飞秒激光技术
脉冲时间短(10-13 ~ 10-15

 

s)
加工精度高(≤100

 

nm)
设备昂贵

操作复杂

硬脆材料

光子学

　 　 利用微纳结构提高闪烁体光提取效率已得到广泛应

用,但其制备方式仍存在需要存在各种不足之处。 基于

目前的各种制备方式,飞秒激光的超快、超强特性,使其

具有很强的加工灵活性和材料适应性等,已成为表面微

纳制造极具潜力的方法之一。

4　 结　 论
 

　 　 闪烁体是一种射线致发光材料,对于闪烁体核辐射

的测量对应的即对闪烁体发光的测量。 相同照射条件下

不同闪烁体材料的光产额不同,一方面,通过选择不同闪

烁材料达到提升光出射率的目的,但提升效果较差;另一

方面,通过在闪烁体上制备微纳结构达到进一步提升闪

烁体出光效率的目标,解决闪烁体光出射效率低的难题。
随着纳米技术的不断发展,未来制备工艺将更加精

确可控。 例如,采用纳米压印、自组装和原子层沉积等技

术,可以实现对闪烁体微纳结构的精确定位和组装;飞秒

激光因其超快、超强、超高精度的独特优点使得其在微纳

加工领域占领重要地位,未来也将增强飞秒激光加工微

纳结构的形成机理等方面的研究。 这一趋势将推动微纳

技术在各个领域的应用,为科学研究和产业发展带来新

的可能性和机遇。
闪烁体微纳结构制备技术具有巨大的潜力,广泛应

用于各领域。 未来的研究将集中在制备工艺的进一步改
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进和创新,相信随着相关研究的不断深入,闪烁体微纳结

构将发挥更大的作用,并为科学研究和应用提供更多可

能性。 愿共同不断探索,挖掘出闪烁体微纳结构的更多

潜能,推动科技进步。
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