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Cs3Lu2Cl9∶Ce3+晶体的闪烁发光与 X 射线成像性能
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摘要： X 射线成像技术在核医学诊断、工业无损检测和安全检查等领域具有重要应用，高性能闪烁体是实现

X 射线探测与成像的核心材料。开发兼具高吸收效率、高光产额、快衰减和低检测限的新型闪烁晶体是提升

成像质量、降低辐射剂量的关键挑战。本文采用布里奇曼坩埚下降法成功制备了系列不同浓度 Ce3+掺杂的

Cs3Lu2Cl9 晶体，系统研究了其光致发光和闪烁性能。未掺杂晶体呈现源于自陷激子（STE）的本征宽带发光；

Ce3+掺杂后，晶体的 X 射线激发发光强度显著增强。其中，Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 晶体表现出最优的闪烁性能：其 X
射线激发发射峰位于 425 nm 处，稳态 X 射线光产额为 20 700 photons·MeV-1，较未掺杂晶体提升约 7 倍，闪烁衰

减时间为 36.5 ns，并实现了 152 nGyair·s-1 的低检测限和 14.5 lp·mm-1 的高空间分辨率。本工作揭示了 Ce3+在

Cs3Lu2Cl9中通过抑制非辐射复合与能量传递协同提升 STE 发光效率的机理，证明了 Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 作为高性

能、快响应 X 射线闪烁体在低剂量、高分辨成像中的应用潜力。
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Abstract： X-ray imaging plays a vital role in nuclear medical diagnostics， industrial non-destructive inspection， 
and security inspection， where high-performance scintillators serve as the core materials for efficient X-ray detection 
and imaging.  Developing new scintillator crystals that combine high absorption efficiency， high light yield， fast de‐
cay time， and low detection limit is a key challenge for improving imaging quality and reducing radiation dose.  In 
this work， Cs3Lu2Cl9 crystals doped with various Ce3+ concentrations were successfully prepared by the Bridgeman 
method， and their photoluminescence and scintillation properties were systematically investigated.  The undoped crys‐
tal exhibits intrinsic broad-band luminescence originating from self-trapped excitons （STE）.  Ce3+ doping significantly 
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enhances the X-ray excited luminescence intensity.  Among them， the Cs3Lu2Cl9∶5%Ce crystal exhibits the best over‐
all scintillation performance.  It shows a radioluminescence （RL） emission peak at 425 nm and achieves a steady-

state X-ray light yield of 20 700 photons·MeV−1， which is seven times higher than that of the undoped sample.  Its 
scintillation decay time is 36. 5 ns.  Furthermore， this crystal achieves a low X-ray detection limit of 152 nGyair·s−1 
and a high spatial resolution of 14. 5 lp·mm−1.  This work elucidates the mechanism by which Ce3+ synergistically en‐
hances STE luminescence efficiency in Cs3Lu2Cl9， achieved by suppressing non-radiative recombination and facilitat‐
ing energy transfer.  It thus confirms the great potential of Cs3Lu2Cl9∶5%Ce as a high-performance， fast-response X-

ray scintillator for low-dose， high-resolution imaging applications.

Keywords： scintillation crystal； Bridgman method； Cs3Lu2Cl9； Ce³⁺ doping； X-ray imaging

1　引 言

X 射线成像作为一种重要的无损检测技术，

凭借其对物质密度和原子序数差异的穿透特性，

在核医学诊断、工业检测、安全检查等领域发挥着

至关重要的作用 [1-4]。根据探测机制的不同，X 射

线探测可分为直接探测与间接探测两类。直接探

测是利用半导体探测器将 X 射线能量直接转换为

电信号 [5]，但面临制备成本高、载流子传输性能

差、暗电流大以及对器件结构要求严格等问题 [6]。

间接探测是基于闪烁体先把 X 射线转化为可见

光，再由光电器件读出 [7]，具有制备工艺成熟、成

本低、可扩展至大面积等优势。闪烁体是 X 射线

成像系统中不可或缺的核心部件，而开发兼具高

吸收效率、高光产额、快衰减和低检测限的新型闪

烁体材料，对提升成像质量、降低辐射剂量具有重

要意义。

在众多闪烁体材料中，以 NaI∶Tl、CsI∶Tl 和
LaBr3∶Ce 等商用产品为代表的卤化物晶体，凭借

其高光产额、优异能量分辨率在辐射探测和成像

等领域获得了长期而广泛的应用 [8-9]。镥（Lu）基卤

化物闪烁晶体因 Lu 元素具有高原子序数（Z=71）
与高密度，对 X/γ 射线具备极强的阻止能力，并可

以为多种稀土发光离子掺杂提供理想的基质 [10-12]。

Cs3Lu2Cl9作为一种拥有高原子序数的三元卤化物

体系，被视为具有潜力的高性能闪烁体候选材

料 [13]。然而，目前对于 Cs3Lu2Cl9的研究十分有限，

其闪烁性能及闪烁发光机制也缺乏系统报道。此

外，为进一步优化其闪烁性能，引入稀土发光离子

成为提升闪烁性能的有效途径。

大量研究表明，稀土离子如 Eu²⁺、Pr³⁺、Tb³⁺离
子能通过调控 5d-4f 或 4f-4f 跃迁有效改善发光特

性 [14-20]。例如，Eu² ⁺凭借其高效的 4f 65d1→4f 7 跃

迁，可带来强的宽带发射 [21]；Pr³⁺则因其 5d→4f 跃

迁与 4f→4f 跃迁共存，能够实现从紫外到可见光

范围的多波段发光 [22]。在众多激活剂中，Ce³⁺离子

因其 5d-4f允许电偶极跃迁而表现优异，展现出纳

秒级快衰减、高量子效率以及与卤化物基质能量

传递通道的高度匹配，被广泛认为是实现高光

产额与快衰减协同提升的最有效策略之一 [9,19]。

例 如 ，LuI3∶Ce³ ⁺晶体在 137Cs 源激发下实现了约

98 000 photons·MeV⁻¹的极高光产额 [10,23]；钾冰晶石

结构晶体如 Cs2LiLuCl6∶Ce3+拥有 30~50 ns 的快衰

减发光 [24-25]。

尽管镥基卤化物在闪烁领域备受关注，但

Cs3Lu2Cl9 体系的闪烁性能与机理尚不明确，其性

能优化路径仍有待探索。为此，本研究旨在通过

Ce3+掺杂提升其综合闪烁性能。采用布里奇曼坩

埚下降法成功制备了 Ce3+掺杂浓度分别为 0. 2%、

0. 5%、1%、2. 5%、5% 的高质量 Cs3Lu2Cl9 闪烁单

晶，并系统研究了其光致发光和闪烁发光性能。

研究结果表明，未掺杂晶体展现出自陷激子（Self-
trapped excitons，STE）的本征宽带发光，Ce3+掺杂

后晶体的 X 射线稳态光产额显著提升。其中，

Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 晶体表现出最优的综合闪烁性

能，拥有 20 700 photons·MeV−1 高光产额、36. 5 ns
的 快 衰 减 、152 nGyair·s−1 的 低 X 射 线 检 测 限 和

14. 5 lp·mm−1 高空间分辨率的 X 射线成像能力。

本工作为开发新型高性能卤化物闪烁体提供了重

要的材料依据与设计思路。

2　实 验

2. 1　晶体生长

实验以无水高纯度 CsCl（APL Engineered Ma‐
terials, 99. 99%）、LuCl3（有研稀土 , 99. 99%）和 Ce‐
Cl3（Sigma-Aldrich, 99. 99%）为原料。按化学计量

比 Cs3Lu2−xCexCl9 称 量 原 料 ，其 中 x=0, 0. 004, 
0. 01, 0. 02, 0. 05, 0. 1，分别对应于 Ce3+在稀土 (Lu/
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Ce)位点的原子百分比浓度为 0、 0. 2%、 0. 5%、 
1%、 2. 5%、 5%。混合后装入内径 7 mm 带毛细的

石英坩埚中。配料过程在充满氩气且水分和氧气

含量<0. 1×10−6的手套箱中进行，装料后将坩埚抽

真空至<0. 5 Pa 后封口。随后将封口坩埚转移至

自制的布里奇曼炉，加热至熔点 654 ℃以上，并保

温 24 h 以上，确保原料完全熔融并均匀混合。晶

体生长炉为上下两个温区结构，实际生长过程仅

开启上温区，晶体在 634~644 ℃的温度范围内进

行生长；在生长过程中，坩埚以 0. 3 mm·h−1的速度

通过约为 15 ℃·cm−1的温度梯度区。生长结束后，

炉温以 2 ℃·h−1的速率缓慢降至室温。

2. 2　性能测试

粉 末 X 射 线 衍 射（Powder X-ray diffraction，
PXRD）采用 Bruker D8 ADVANCED 高分辨率粉末

X 射线衍射仪进行测试，2θ 扫描范围为 10°~70°，
测试靶材为 Cu（λ=0. 154 18 nm），测试电压和电

流分别为 40 kV 和 0. 4 mA。

热物理性质通过差示扫描量热法（Differential 
scanning calorimetry，DSC）测定，使用日立 STA200
同步热分析仪，测试温度范围为室温至 750 ℃，升

温速率为 10 ℃·min−1，气氛为高纯 N2。
X 射线光电子能谱（X-ray photoelectron spec‐

troscopy，XPS）采用 Thermo Fisher Scientific X 射线

光电子能谱仪测试，设备型号为 ESCAlab250，测
试前先对样品表面进行 10 s 刻蚀清洗，刻蚀条件

为 2 kV，1 μA，1. 0 mm×1. 0 mm。

吸收光谱使用 PerkinElmer-Lambda 950 型紫

外-可见光分光光度计测试，扫描波长范围为 200~
750 nm。

光致发光激发和发射光谱使用 HORIBA Jo‐
bin Yvon Fluorolog-3 型荧光光谱仪测得，激发光

源为氙灯。

荧光寿命采用单光子计数法测定，使用配备

纳秒灯的 Edinburgh Instruments FLS 980 荧光光谱

仪测试获得。

样品密度通过阿基米德浮力法测定，使用

FA200C 型天平（分辨率： 0. 1 mg），浮力介质为航

空煤油。

X 射线发射光谱 (Radioluminescence，RL)测试

采用 JF-10 型携带式诊断 X 射线机作为激发源

（管电压：50 kV，管电流：0. 5 mA, X 射线剂量为

36. 03 mGy·s−1），利用积分球收集发射光，通过光

纤将收集到的光导入 CCD 光谱仪并采集数据。

闪 烁 衰 减 特 性 通 过 Hamamatsu R6233-100 
PMT 测量，输出信号直接连接到 Tektronix DPO 
5104 数字荧光示波器采集，工作电压为−900 V。

X 射线检测限和成像性能在 Mini-X X-ray 管

（Amptek Inc.）辐照条件下测量。使用 CMOS 相机

（PHOTOMETRICS Prime 95B）采集不同 X 射线剂

量下的闪烁体图像，将信噪比（Signal-to-noise ra‐
tio，SNR）随剂量率的变化关系进行线性拟合，并

以 SNR=3 代入线性拟合直线，得到 X 射线检测

限。通过调节 X 射线管的电压和电流来控制剂量

变化，并使用 Radcal 公司的 1015 型剂量计进行校

准 。 X 射 线 图 像 信 号 由 Scientific CMOS 相 机

（PHOTOMETRICS Prime 95B）记录。X 射线成像

空间分辨率测试采用德国制造的标准分辨率卡

（0. 03 mm Pb，CN89729）。

3　结果与讨论

3. 1　晶体生长与物相分析

生长所得晶体经机械切割与抛光后的样品如

图 1（a）所示。所生长晶体的直径为 7 mm，切割

并抛光后的 Cs3Lu2Cl9 样品尺寸为 4 mm×4 mm×
1 mm，Cs3Lu2Cl9∶2. 5%Ce样品尺寸为 3 mm×4 mm×
1 mm，其余样品尺寸均为 Φ7 mm×1 mm，所有加

工后的样品均用于光学和闪烁性能的表征。从图

1（a）中可以看出，加工出的晶体透明、无色且无包

裹体。紫外灯照射下发出蓝紫色荧光，且其亮度

随 Ce掺杂浓度的增加而增强。

未掺杂的 Cs3Lu2Cl9 与 Cs3Lu2Cl9∶Ce 样品的粉

末 X 射线衍射图谱如图 1（b）所示，掺杂前后的衍

射峰与 Cs3Lu2Cl9 的标准卡片（PDF#97-008-7595）
对应一致，未观察到额外的衍射峰，表明 Ce3+掺杂

后晶体结构仍保持为 Cs3Lu2Cl9，且未生成第二相。

需要指出的是，在 10°~20°的低角度范围内，部分

Ce3+掺杂样品中可观察到弱的额外衍射峰。考虑

到 Cs3Lu2Cl9∶Ce 晶体具有一定的潮解性，粉末

XRD 测试过程中样品需通过胶带覆盖固定以避

免吸湿劣化。对比分析表明，该低角度弱峰的位

置与强度与胶带材料在 XRD 测试中常见的散射

信号相一致，且其强度未随 Ce3+掺杂浓度呈现系

统性变化。因此，该衍射峰主要来源于样品固定

过程中使用的胶带，而非杂质相或结构相变。如

图 1（c）所示，Cs3Lu2Cl9 属于六方晶系，空间群为

R -3 c，其 晶 体 结 构 由 Lu-Cl 八 面 体 共 面 构 成 的
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[Lu2Cl9]3−和间隙处的 Cs+离子组成。晶胞参数为

a=b=1. 294 51 nm，c=1. 826 40 nm。

通过 DSC 测得 Cs3Lu2Cl9 晶体的热物理性质，

如图 1（d）所示。晶体的熔点为 654 ℃，结晶点为

635 ℃。

如图 1（e）所示，XPS 结果清晰显示了晶体的

元素组成。XPS 定量分析结果表明，Cs∶Lu∶Cl∶Ce
元素含量比近似于 15. 3∶8. 0∶48. 3∶0. 2。Ce 元素

的放大 XPS 光谱（图 1（e）右）显示了 Ce 的 3d 特征

峰，结合能为 885. 49 eV（对应于 Ce3+的 3d5/2），表

明掺杂的 Ce 元素以 Ce3+形式存在 [26-27]。图 1（f）为

Cs3Lu2Cl9 晶体在室温（23 ℃）和相对湿度 47% 条

件下的重量随时间变化。结果显示，其重量几

乎不变，变化小于 0. 5%，而 NaI∶Tl晶体吸湿显著，

11 h 内重量增加约 9%。结果表明，Cs3Lu2Cl9晶体

在空气中具有轻微潮解性，在实际应用中需要注

意防潮保护。

Cs3Lu2Cl9样品的密度为 4. 0 g·cm−3，通过阿基

米德法测得。样品的 Zeff为 58. 6，由公式（1）计算

得出 [28]：

Z eff = é

ë
êêêê

xM a Z m
a + yM b Z m

b + zM c Z m
c

xM a + yM b + zM c
ù

û
úúúú

1
m

， （1）
其中，M 为各元素的有效原子质量，Z 为各元素的

原子序数，m 通常取 4，这是因为在辐射相互作用

（如光电效应等）过程中，相互作用概率与原子序

数的四次方近似成正比。

3. 2　发光性能

图 2（a）为制备的不同 Ce3+掺杂浓度的 Cs3Lu2Cl9
晶体的紫外 -可见吸收光谱。 Cs3Lu2Cl9 晶体在

200~400 nm 波段内存在明显吸收，且在 200 nm（约

6. 2 eV）附近表现出陡峭的激子吸收峰 [29-30]。除

基质的吸收外，不同 Ce3+ 掺杂浓度的 Cs3Lu2Cl9
晶体还出现了两个吸收峰，分别位于 227 nm 和

335 nm 处，对应于 Ce3+的 4f→5de和 4f→5dt跃迁 [24]。

图 1　（a）Cs3Lu2Cl9晶体和不同 Ce3+掺杂浓度的 Cs3Lu2Cl9晶体在自然光和紫外灯辐照下的照片；（b）Cs3Lu2Cl9晶体和不同

Ce3+掺杂浓度 Cs3Lu2Cl9 晶体的粉末 X 射线衍射图谱；（c）Cs3Lu2Cl9 的晶体结构；（d）Cs3Lu2Cl9 晶体的 DSC 曲线；（e）
Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 晶体的 XPS 全谱（左）和 Ce 元素的 XPS 放大谱（右）；（f）Cs3Lu2Cl9 晶体和 NaI∶Tl 晶体的空气稳定性

曲线

Fig.1　（a）Photographs of Cs3Lu2Cl9 and Cs3Lu2Cl9∶Ce crystals with different Ce concentrations under daylight and UV light. 
（b）PXRD patterns of Cs3Lu2Cl9 and Cs3Lu2Cl9∶Ce crystals. （c）Crystal structure of Cs3Lu2Cl9. （d）DSC plot of Cs3Lu2Cl9 
single crystal. （e）XPS survey spectra of Cs3Lu2Cl9∶5%Ce （left） and magnified XPS spectra of Ce element （right）. （f） 
Air stability of Cs3Lu2Cl9 and NaI∶Tl crystals
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335 nm 荧光激发下，Cs3Lu2Cl9晶体在 420 nm 峰位

附近展现出宽的发射光谱，半高峰宽（Full-width 
at half height，FWHM）和 Stokes 位移分别为 82 nm
和 83 nm（图 2（b）），几乎不存在自吸收。Cs3Lu2Cl9∶
5%Ce 晶体在 330 nm 荧光激发下，在 420 nm 附近

展现出与未掺杂晶体相同的发射光谱（图 2（c））。

Ce3+掺杂晶体在 270 nm 荧光激发下，在 375 nm 和

425 nm 处分别表现出 Ce3+和基质相关的双发射峰

（图 2（c））。结合晶体表现出的激子吸收峰、宽发

射光谱和大 Stokes 位移特征，420 nm 处宽发射带

可能来源于基质的本征自陷激子（Self-trapped ex‐
citons，STE）发光 [31-35]。这类发光中心通常对应于

带边激发后，电子 -空穴对在局域的 Lu-Cl 八面体

框架内发生强烈晶格弛豫，从而形成稳定的自陷

激子态。当监测 425 nm 的 STE 发射时，Cs3Lu2Cl9
晶体的激发光谱在 335 nm 附近出现峰值，而非在

吸收最强的 200 nm 处。这一现象也是自陷激子

体系的典型特征 [30,36]。其背后物理机制为：高能光

子（如 200 nm）虽能被高效吸收，但其产生的热激

子在弛豫至发光 STE 态的过程中，会经历剧烈的

晶格振动，极大地增加通过非辐射途径耗散能量

的概率，导致发光效率降低。反之，能量接近 STE
形成阈值的光子（如 335 nm）被吸收后，激子的弛

豫路径更短、更温和，其能量能够更高效地用于

STE 的辐射复合，因此在激发光谱中表现出更高

的效率峰值。当监测 416 nm 发射时，Cs3Lu2Cl9∶
5%Ce 晶体的激发光谱位于 300~380 nm 范围内，

与吸收光谱中的吸收位置相对应，斯托克斯位移

为 69 nm。 在 270 nm 紫 外 光 激 发下，Cs3Lu2Cl9∶
5%Ce样品的发射光谱中在 377 nm 和 416 nm 出现

两个发射峰，分别对应于 Ce3+离子相关发光和基

质的 STE 发光。当监测 375 nm 处 Ce3+离子相关发

光时，Cs3Lu2Cl9∶5%Ce晶体在 380 nm 之前存在多个

激发峰，斯托克斯位移为 29 nm。

图 2（d）、（e）分 别 展 示 了 Cs3Lu2Cl9 晶 体 和

Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 晶体的荧光衰减时间，其发光衰

减都可用单指数方程拟合：

I = Aexp ( - t
τ )， （2）

其中，I 为发光强度，A 为拟合常数，τ 为荧光衰减

时间。当监测 375 nm 处发光时，Cs3Lu2Cl9∶5%Ce
晶体的荧光衰减时间为 18. 2 ns，这与 Ce3+的特征

衰减时间一致[37]。当监测 420 nm 发光时，Cs3Lu2Cl9

图 2　（a）Cs3Lu2Cl9晶体和不同掺杂浓度的 Cs3Lu2Cl9∶Ce 晶体的吸收光谱；（b）Cs3Lu2Cl9晶体的荧光激发与发射光谱；（c）
Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 的荧光激发与发射光谱；（d）Cs3Lu2Cl9晶体的荧光衰减时间图谱；（e）Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 晶体的荧光衰

减时间图谱；（f）不同 Ce3+掺杂浓度的 Cs3Lu2Cl9∶Ce晶体的荧光衰减时间

Fig.2　（a）Absorption spectra of Cs3Lu2Cl9 and Cs3Lu2Cl9∶Ce with different Ce concentrations. （b）Photoluminescence excitation 
and emission spectra of Cs3Lu2Cl9 crystal. （c）Photoluminescence excitation and emission spectra of Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 
crystal. （d）PL decay profile of Cs3Lu2Cl9 crystal. （e）PL decay profiles of Cs3Lu2Cl9∶5%Ce crystal. （f）Variation trends of 
PL decay time of Cs3Lu2Cl9∶Ce single crystals with different Ce3+ concentrations
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晶体和 Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 晶体的荧光衰减时间均为

34. 7 ns，表明 Ce3+掺杂对 STE 发光的衰减过程几

乎无影响。传统认知中的长寿命自陷激子通常对

应偏心（Off-center）构型，即激子自陷后，电子与空

穴（或 Vk心）发生显著空间分离，导致辐射跃迁概

率极低。然而，自陷激子理论早已明确存在另

一种中心（On-center）构型 [33,38]，其激子被限制在原

始发光中心附近，晶格畸变更对称，电子 -空穴波

函数重叠较大，因此辐射复合速率快，寿命为纳秒

量级。这一纳秒量级衰减时间符合中心自陷激子

构型发光特征，从而进一步明确了 425 nm 处宽带

发光源于激子被局域在原始发光中心附近的中心

自陷激子构型，揭示了其快速发光的物理起源。

不同浓度 Ce3+掺杂 Cs3Lu2Cl9 晶体的荧光寿命如图

2（f）所示。由图中可知，随 Ce3+掺杂浓度增加，Ce3+

相关发射的荧光衰减时间先由 15 ns 增加到 30 ns
（2. 5%Ce3+），之后又降至 18. 2 ns（5%Ce3+）。这可能

是由于 Ce3+发光先增强后轻微猝灭导致的。而本

征 STE 发射的衰减时间在整个 Ce 浓度范围内基

本保持恒定（约 35 ns），说明 Ce3+掺杂对 STE 的弛

豫过程影响较小。

3. 3　闪烁性能

Cs3Lu2Cl9∶Ce 晶体具有优异的发光性能和较

高的 Zeff，显示出了作为 X 射线闪烁体的巨大潜

力。基于 XCOM 数据库，图 3（a）展示了 Cs3Lu2Cl9∶
Ce 晶体在光子能量 1 keV~10 MeV 范围内的线性

吸收系数，并与主流商用 X 射线闪烁体 CsI∶Tl 和
LYSO∶Ce进行了比较。X射线吸收系数主要由样品

的有效原子序数 Zeff和密度决定[39]。由图中可知，

Cs3Lu2Cl9∶Ce 的 X 射线吸收系数与 CsI∶Tl 相当。

利用积分球测试了 BGO、Cs3Lu2Cl9 和 Cs3Lu2Cl9∶
5%Ce 晶体的 RL 光谱，结果如图 3（b）所示。在 X
射线激发下，Cs3Lu2Cl9晶体表现出 370~670 nm范围

内的宽发射带。与未掺杂的样品相比，Cs3Lu2Cl9∶

图 3　（a）Cs3Lu2Cl9∶Ce、CsI∶Tl 和 LYSO∶Ce 单晶的 X 射线吸收系数与光子能量的函数关系；（b）相同条件下测得的

Cs3Lu2Cl9、Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 和 BGO 晶体的 X 射线辐射发光光谱；（c）不同掺杂浓度的 Cs3Lu2Cl9∶Ce 晶体的 X 射线闪

烁效率；（d）Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 晶体在 241Am 源激发下的闪烁衰减曲线；（e）Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 晶体的闪烁发光路径示意

图；（f）Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 晶体在循环 X 射线辐照条件下的辐射稳定性（上图），以及其生长后即刻与存放三个月后测

得的 RL 光谱对比（下图）

Fig.3　（a）X-ray absorption coefficients of Cs3Lu2Cl9∶Ce， CsI∶Tl and LYSO∶Ce single crystals as a function of photon energy. 
（b）RL spectra of Cs3Lu2Cl9， Cs3Lu2Cl9∶5%Ce and BGO single crystals under identical measurement condition. （c）X-

ray-induced scintillation efficiency of Cs3Lu2Cl9∶Ce with different Ce concentrations. （d）Scintillation decay curve of 
Cs3Lu2Cl9∶5%Ce crystal under irradiation of 241Am source. （e）Schematic illustration of the scintillation emission path‐
ways in the Cs3Lu2Cl9∶5%Ce crystal. （f）Radiation stability evaluation of Cs3Lu2Cl9∶5%Ce under cyclical X-ray irradia‐
tion （top） and RL spectra of Cs3Lu2Cl9∶5%Ce measured immediately after crystal growth and after three months of stor‐
age （bottom）
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5%Ce晶体的 X 射线辐照发光光谱位于 425 nm 处，

STE 相关发射强度显著增强，且未展现出 Ce3+相关

特征发射峰。为了保证不同样品光产额评估的可

比性，Cs3Lu2Cl9、Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 和 BGO 晶体均经

过机械加工和抛光处理，使其尺寸和形状保持一致

（3 mm×4 mm×1 mm），并在相同几何条件下进行 RL
测量。稳态 X射线激发条件保持一致，包括固定的

管电压和管电流，从而保证样品接收的 X射线剂量

相同。在相同波长范围内对 RL 光谱积分面积进

行了比较。以 BGO 晶体（光产额为 8 500 photons·
MeV−1）作为参考样品 [40]，通过 RL 光谱积分面积评

估了 Cs3Lu2Cl9和 Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 晶体的稳态 X 射

线光产额。 Cs3Lu2Cl9 和 Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 晶体与

BGO 晶体的 RL 光谱积分面积比分别为 0. 36 和

2. 44，对 应 的 光 产 额 分 别 为 约 3 000 photons·
MeV−1 和 20 700 photons·MeV−1。与未掺杂样品相

比，Ce3+掺杂显著提高了 Cs3Lu2Cl9 晶体的 X 射线

激发发射强度。如图 3（c）所示，随着 Ce3+掺杂浓

度的增加，稳态 X 射线光产额先上升后趋于稳定。

其中，Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 晶体的稳态 X 射线光产额

最高，约为未掺杂样品的 7 倍。图 3（d）展示了

Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 闪烁晶体在 241Am 辐照下的闪烁

衰减时间。经单指数函数拟合得到衰减时间为

36. 5 ns，与 STE 的荧光衰减时间相近。Cs3Lu2Cl9
和 Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 闪烁晶体的基本物性和闪烁性

能对比如表 1 所示。

综上所述，与未掺杂晶体相比，Cs3Lu2Cl9∶
5%Ce 晶体光产额大幅提升，主要归因于 Ce3+掺杂

所引入的协同优化机制（图 3（e））：一方面，Ce3+掺

杂有效抑制了本征非辐射复合通道，降低了体系

的非辐射复合速率 [41]；另一方面，Ce3+的 4f→5d 激

发带与 STE 的激发谱高度重叠（如图 2（b）所示），

因此被激发的 Ce3+可通过高效的能量转移将其能

量传递给邻近的 [Lu2Cl9]3−发光基元，从而促进 STE
的高效形成与辐射复合发光 [42]。在这两种机制共

同作用下，在不改变 STE 本征辐射复合速率（衰减

时间几乎保持不变）的前提下，显著提升了闪烁光

产额。为证明 Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 晶体具有良好的闪

烁稳定性，我们对其辐照循环稳定性与长期存放

稳定性进行了评估。图 3（f）显示了 Cs3Lu2Cl9∶
5%Ce 的闪烁性能稳定性，Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 在连续

6 次 X 射线开/关辐照循环后（图 3（f）上图），其辐

射发光 RL 强度基本保持不变。此外，Cs3Lu2Cl9∶
5%Ce 晶体在生长后立即测试与储存 3 个月后重

新测试的 RL 光谱（图 3（f）下图）在峰位和强度上

几乎完全一致，进一步证明了其在无辐照条件下

的长期光谱稳定性。

为验证 Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 晶体在 X 射线成像中

的表现，针对检测限和空间分辨率开展了性能测

试。检测限性能是确定 X 射线检测所需最小剂量

率的重要指标。它可以定义为 SNR 为 3 的剂量

率 [43]。如图 4（a）所示，根据线性拟合得到的响应

关系，当 SNR=3 时，得到 Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 晶体的 X
射线检测限为 152 nGyair·s−1，约低于医学诊断 X 射

线剂量要求（≈5. 5 μGyair·s−1）的 3%[44]。高空间分

辨率对于实际 X 射线成像效果至关重要。为评估

Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 晶体的空间分辨率，搭建了如图

4（b）所示的简易的 X 射线成像系统，系统中闪烁

屏为 Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 晶体，成像演示对象为芯片

和 100 目铜网，闪烁光经反射器收集并由相机记

录。Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 晶体的成像效果如图 4（c）、

（d）所示，由于芯片内不同材料对 X 射线吸收能力

不同，其内部结构得以清晰呈现。选用 0. 03 mm 
Pb，CN89729标准测试卡作为成像对象，结果显示，

Cs3Lu2Cl9∶5%Ce晶体的空间分辨率约为 12 lp·mm−1

（如图 4（e）所示）。进一步地，利用调制传递函数

（Modulation transfer function，MTF）曲线（图 4（f））
评估 Cs3Lu2Cl9∶5%Ce晶体的空间分辨率。当 MTF=
0. 2时，晶体呈现出 14. 5 lp·mm−1的优异空间分辨率，

高于商用 CsI∶Tl闪烁屏（MTF=0. 2，6 lp·mm−1）[45-47]。

与现有商用的聚合物闪烁屏相比，Cs3Lu2Cl9∶5%Ce
晶体具有更高的光学透明度、更快的闪烁衰减时

间以及更优的空间分辨率。

表 1　Cs3Lu2Cl9和 Cs3Lu2Cl9∶5%Ce闪烁晶体的基本物性和闪烁性能对比

Tab. 1　Comparison of the basic properties and scintillation performance of Cs3Lu2Cl9 and Cs3Lu2Cl9∶5%Ce scintillation crystals
样品

Cs3Lu2Cl9
Cs3Lu2Cl9∶5%Ce

密度/（g·cm-3）
4. 0
4. 0

有效原子序数 Zeff
58. 6
55. 2

辐射发射峰位/nm
425
425

光产额/（photons·MeV-1）
3 000

20 700

衰减时间/ns
34. 7a

36. 5b

注：a荧光衰减时间；b闪烁衰减时间。
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4　结 论

本文以 Cs3Lu2Cl9 晶体为基质，成功制备了

Φ7 mm 不同 Ce3+掺杂浓度的闪烁晶体。未掺杂

晶体呈现典型的 STE 宽带发光。Ce3+掺杂后，在

光致发光光谱中可同时观测到 Ce3+的特征发射

（~377 nm）和本征 STE 发射（~420 nm）。在 X 射线

激发下，Cs3Lu2Cl9∶5%Ce 晶体的辐射发光光谱仅

显示 STE 发射带，且强度较未掺杂晶体显著增强，

稳态光产额达到 20 700 photons·MeV−1，提升约

7倍。在 241Am 源辐射下，闪烁衰减时间为 36. 5 ns，
与 STE 的本征荧光衰减时间基本一致。这一现象

表明，Ce3+在闪烁过程中起到了双重协同优化的

作用：一方面，Ce3+掺杂有效抑制了本征非辐射复

合中心，降低了能量损耗；另一方面，Ce3+ 4f→5d
激发带与 STE 激发谱高效重叠，可以通过能量传

递将其激发能传递给邻近的 [Lu2Cl9]3−发光基元，

从而促进 STE 的高效形成与辐射复合发光。该协

同机制在显著提升发光效率的同时，保留了 STE
发 光 固 有 的 快 衰 减 特 性 ，从 而 使 得 Cs3Lu2Cl9∶
5%Ce 晶体同时具备了高光产额与快衰减的优异

综 合 闪 烁 性 能 。 此 外 ，本 研 究 还 对 Cs3Lu2Cl9∶
5%Ce 晶体在 X 射线成像中的应用潜力进行了演

示。该单晶实现了 152 nGyair·s−1的低 X 射线检测

限和 14. 5 lp·mm−1 的优异空间分辨率。综上所

述，本工作为稀土离子在卤化物闪烁体中的性能

优化设计提供了新的思路，也为开发下一代快速、

高灵敏辐射探测材料提供了研究基础。
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