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间接转化法： x射线辐射是通过利用闪烁体材料将高能x射线

转换成光来探测的。

Scintillator-based detector arrays haveScintillator-based detector arrays have 
a limited resolution due to a lateral 
spread of the scintillated light within 
the converting layerthe converting layer.

两种
方法 direct converters, which are amorphous 

or polycrystalline semiconductors, are 
limited in their time response, causing

方法

limited in their time response, causing 
effects such as ghosting. Perfect direct 
converters would be single crystals, 
which are expensive and cannot be

直接转化法： x射线辐射通过利用直接转换器将高能x射线直

which are expensive and cannot be 
grown in arbitrary sizes.

接转化 射线辐射 用 接转换 将高能 射线

接转换成电信号来检测的。



直接转化法避免了间接转化法备受折磨的串光现象，然而，直

接转化法使用的多晶Se材料对高能X-射线吸收较差，限制了其

更广阔的应用。不管是CsI还是α-Se材料，都无法实现在人体

所需最低剂量条件下实现X-射线成像检测。

目前用于直接法X射线探测的主要材料

Amorphous Se (a-Se), PbI2 , HgI2, CdTe , CdZnTe . o p ous Se (a Se), b 2 , g 2, Cd e , Cd e

PbI2 and HgI2 探测器

面临的稳定性问题阻

大量的工作正致力于

CdZnTe，但规模更

基于a-Se的探测器已商

用，但由于其在50 keV

碍了它们的广泛应用 大尺寸晶圆和高载流

子捕获等问题仍有待

克服

以上的光谱范围内吸收系

数较低，限制了其在乳腺

摄 中的应 克服。摄影中的应用。





Sketch of the device structure, 
comprising a MAPbBr3 SC, an 
electron accepting layer (EAL) a holeelectron-accepting layer (EAL), a hole-
blocking layer (HBL) and two metallic 
contacts. Photoexcitation (light blue) 
excites electrons and holes thatexcites electrons and holes that 
contribute to the photocurrent that is 
driven by an internal field and an 
external biasexternal bias. 

From single-element detectors 
towards array imagerstowards array imagers. 

For X-ray imaging, array detectors 
could be applied, with an 
application-specific integrated 
circuit (ASIC) used for readout, on 
which the perovskite SC would be 
bonded via solder bumps. 



Current studied perovskite materials used for photodector

MAPbI3, FAPbI3, MAPbBr3, MAPbBr2.94Cl0.06, CsPbI3, CsxFA1 − xPbI3 − yBry

Film(polycrystal), Single –crystal, Wafer 

Polycrystalline Single  crystalline Vs
Polycrystalline and amorphous
converter layers usually suffer
from low charge mobility and

single crystals combine the 
advantages of high stopping 
power low trap density and

Vs
from low charge mobility and
rely on high applied bias
voltages to achieve a

ffi i tl l h b (th

power, low trap density and 
high charge collection 
efficiency, which should enable 
high sensitivity soft and hardsufficiently long schubweg (the

average distance a
photoexcited carrier drifts

high-sensitivity soft and hard 
X-ray detection.

before it recombines), which
has to match the device
thickness.



单晶生长

STL：solution 
temperature-
lowering method

Melt crystallizationAVC: anti-solvent 
vapor-assisted 
crystallization

ITC ：inverse 
temperature 
crystallizationlowering method crystallization 

method
crystallization 
method



生长CH3NH3PbI3（MAPbI3）和MAPbBr3





制作探测器 photovoltaic photoconductive



X射线探测



X-ray detection performance of the MAPbBr3 single-crystal devices. 



研究内容及预期目标

单晶生长及

表面处理
制作探测器晶体性能测试

总目标：掌握单晶生长的最佳工艺条件，制备出高质量的有

机无机钙钛矿单晶材料及探测原型器件，掌握单晶机无机钙钛矿单晶材料及探测原型器件，掌握单晶

性质对探测器性能的影响机理。



单晶生长及表面处理



MAPbI3单晶 MAPbBr3单晶

STL：solution 
temperature-
lowering method

AVC: anti-solvent 
vapor-assisted 
crystallization

ITC ：inverse 
temperature 
crystallization lowering methodcrystallization 

method
crystallization 
method



生长MAPbI3单晶
(反温度晶化法Inverse temperature crystallization)(反温度晶化法Inverse temperature crystallization)

1.23M PbI2
GBL (60℃ ) 

100℃ 20h

Seed crystal (2mm)
1.23M MAI

( )
0.2um filter

1.23M PbI2

1.23M MAI
GBL (60℃ )

100℃ 1Day
MAPbI3



生长三次生长两次



生长MAPbBr3单晶
(反溶剂气相辅助法Anti solvent vapor assisted method)(反溶剂气相辅助法Anti-solvent vapor assisted method)

Schematic illustration of antisolvent method for single crystal growthg y g



生长MAPbBr3单晶
低温温度梯度法低温温度梯度法(low-temperature-gradient crystallization)



晶体表面处理

目的：降低表面态缺陷，降低漏电流，提高晶体的辐射探测性能。

• Ar等离子体

• 化学清洗: 将生长好

的单晶从生长溶液中的单晶从生长溶液中

取出后用无水乙醚清

洗 放入真空 燥箱洗，放入真空干燥箱

60℃干燥。



晶体性能测试晶体性能测试

• XRD（粉末 单晶 摇摆曲线）• XRD （粉末，单晶，摇摆曲线）

• 空气中的稳定性及热重

紫外 可见 红外吸收谱 发光谱• 紫外‐可见‐红外吸收谱，发光谱

• 暗态电流‐电压曲线、SCLC（迁移率）



MAPbI3 单晶粉末 XRD
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MAPbI3 单晶 XRD
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The rocking‐curve measurement shows a strong peak at 10.2°, corresponding to
the (200) diffraction peak in the 2 θ scan mode The FWHM of the peak is measuredthe (200) diffraction peak in the 2 θ scan mode. The FWHM of the peak is measured 
0.072°, indicating that it is a single crystal with respectable crystalline quality.



空气中的稳定性



MAPbBr3 单晶粉末 XRD



MAPbI3 单晶 XRD

FWHM=0.05



热重曲线
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no signature of thermal decomposition is observed until 240 °C.



紫外-可见-红外吸收谱
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光致发光谱（激光波长532nm）
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暗态电流-电压曲线

R =1.8 × 107 ohm·cm



单晶瞬态发光谱（TRPL）
Biexponential fits :

( ) f
 

C

Fast (3.68ns) surface component
slow (30.6ns) bulk component
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制作探测器制作探测器



暗电流太大！！！

Current-voltage characteristics. Under solar simulator with an 
intensity of 20-100mW/cm2 the current through a 1mm thickintensity of 20-100mW/cm2, the current through a 1mm thick 
MAPbI3 single crystal photoconductor increases by 33 times. 



测试： 不同偏压下的光响应
不同光强下的光响应不同光强下的光响应
不同波长下的光响应



不同波长下的光响应



533nm 不同偏压下的光响应



533nm 不同光强下的光响应



灵敏度 R i it (R AW 1)灵敏度 Responsivity (R,mAW-1):



探测度 Detectivity (D*)： cmHz1/2W-1(Jones)

Jd： the dark current



外量子效率 （EQE）：%





电化学工作站测试

35 ON/OFF switching cycles of the photocurrent response at a fixed bias 
voltage of 2 V under illumination (60 mW cm−2, λ = 530 nm).



项 目 总 结

利用简单的反温度晶化法和低温温度梯度法可以获得较利用简单的反温度晶化法和低温温度梯度法可以获得较

大尺寸的MAPbI3和MAPbBr3单晶。

单晶的组成、光学带隙等与文献一致，且在室温空气中

的稳定性良好，可以作为探测器使用。

下一步需要寻找合适的表面处理工艺，以降低单晶表面

缺陷，提高探测器的灵敏度。



非常感谢重点实验室对本工作的大力支持！


