
第 30 卷 第 8 期 无 机 材 料 学 报 Vol. 30 No. 8 
2015 年 8 月 Journal of Inorganic Materials Aug., 2015 

 

                                                    

收稿日期: 2015-02-05; 收到修改稿日期: 2015-04-04 
基金项目: 国家自然科学基金(51272263, 11475242) National Natural Science Foundation of China (51272263, 11475242) 
作者简介: 刘 玮(1990–), 男, 硕士研究生. E-mail: liuwei@student.sic.ac.cn 
通讯作者: 潘尚可, 副研究员. E-mail: psk@mail.sic.ac.cn; 任国浩, 研究员. E-mail: rgh@mail.sic.ac.cn 

文章编号: 1000-324X(2015)08-0809-05 DOI: 10.15541/jim20150080 

富集 10B 的 Ce:Li6Lu(10BO3)3 晶体生长及其闪烁性能 
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摘 要: 为了提高中子探测效率, 以富集 10B 的 H3
10BO3 为原料, 通过提拉法生长了富集 10B 的 Ce:Li6Lu(10BO3)3 晶

体。X 射线激发发射光谱测试表明: 其发光峰位于 360~480 nm, 属于 Ce3+离子典型的 5d - 4f 跃迁发光, 其闪烁发

光效率为 BGO 晶体的 3.9 倍。在 350 nm 紫外光和 137Cs 所发出的 662 keV 的 γ射线激发下测得的衰减时间分别为

21.0 ns 和 31.7 ns, 在 137Cs 辐射源激发下所测得的相对光输出是 CsI(Tl)晶体的 20%, 能量分辨率为 9.7%。在慢化

252Cf 中子源激发下可以观测到明显的中子全能峰, 其能量分辨率为 33%。上述研究结果表明, Ce:Li6Lu(10BO3)3 晶

体具有较高的闪烁效率、快的衰减时间和良好的中子探测效率, 是一种具有应用前景的中子探测用闪烁晶体。 
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Abstract: To improve the neutron detection efficiency, Ce:Li6Lu(10BO3)3 crystal was grown by Czochralski method 

from the raw materials enriched with 10B isotopes. The X-ray excited luminescence of Ce:Li6Lu(10BO3)3 crystal pre-

sents an emission band from 360 nm to 480 nm corresponding to 5d - 4f transitions of Ce3+ ions. The scintillation effi-

ciency of Ce:Li6Lu (10BO3)3 crystal was 3.9 times as large as that of BGO crystal, and the photoluminescence decay 

time excited by 350 nm and scintillation decay time excited by 137Cs γ-ray source were 21.0 ns and 31.7 ns, respec-

tively. The relative light output of Ce:Li6Lu(10BO3)3 crystal excited with 662 keV γ-ray from 137Cs was 20% that of 

CsI(Tl) crystal and the energy resolution was measured to be 9.7%. In the neutron energy spectrum excited by moder-

ated 252Cf neutron source, the obvious full energy peak of neutron was observed and the energy resolution was 33%. 

With the relatively high scintillation efficiency, fast decay time and good neutron detection efficiency, 

Ce:Li6Lu(10BO3)3 crystal is a promising fast scintillator for neutron detection applications. 
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中子本身不带电荷, 不会引起物质电离, 几乎

不与核外电子相互作用, 一般只能通过与物质相互

作用产生的次级粒子来探测。中子探测主要利用中

子与探测材料中的 3He、6Li、10B、155Gd 和 157Gd

等同位素反应, 探测释放出带电粒子或 X 射线, 进

而探测中子。其中应用最广泛的是 3He 正比计数器, 



810 无 机 材 料 学 报 第 30 卷 
 
 
 

 

但是由于全球性 3He资源短缺, 寻求替代 3He正比计

数器的中子探测器十分迫切。闪烁体中子探测器具

有较高的探测效率和较快的分辨时间, 是一种重要

的备选方案[1-4]。中子探测闪烁材料必须具备两个基

本条件: 1)含有上述同位素的一种或几种, 从而吸收

热中子并把其能量转化为其它形式的电离辐射能; 2)

能够把辐射能转化为可见光。在中子探测闪烁材料

中, Ce:Li6Gd(BO3)3 晶体以其良好的综合性能而成为

当前国际中子探测领域研究的热点材料。然而, Gd

元素的两种同位素 155Gd(天然丰度 15%)和 157Gd(天

然丰度 16%)易与中子反应产生的较高能量 γ 射线, 

逃逸出晶体, 不利于对中子的实际探测。而以 Lu 取

代 Gd 所制成的 Ce:Li6Lu(BO3)3 晶体可使中子更容

易与 6Li、10B 反应而被探测, 并且具有良好的发光

性能, 因此是一种有潜力达到应用要求的中子探测

闪烁晶体[5-9]。6Li 和 10B 同位素的天然丰度分别仅

为 7.6% 和 19.8%, 用天然丰度原料所制备的

Ce:Li6Lu(BO3)3 晶体与中子的反应效率很低, 因此有

必要通过富集 6Li 或 10B 元素来提高中子探测效率。 

本工作在 Ce:Li6Lu(BO3)3 闪烁晶体的基础上, 

使用富集的 10B(92.4%)同位素来替代天然的 B 元素

(10B 天然丰度为 19.8%), 使用提拉法生长富集 10B

的 Ce:Li6Lu(10BO3)3 晶体, 并对其发光性能和闪烁

性能进行测试和研究。 

1  实验方法 

实验采用的原料是纯度为 99.99%的 Lu2O3、

Li2CO3、H3
10BO3(

10B 占 92.4%)和 CeO2 粉末。原料

按化学式 Li6Lu0.97Ce0.03(BO3)3 的化学计量比配比, 

经充分混合, 压块后, 置于马弗炉中在 650 ℃碳还

原气氛下烧结 15 h, 然后转移到铂坩埚中, 以 Ce: 

Li6Gd(BO3)3 晶体为籽晶, 通过中频感应加热, 进行

提拉法生长晶体, 获得了 Ce:Li6Lu(10BO3)3晶体。在晶

体生长过程中, 使用高纯氮气作为保护气氛, 晶体生

长速率为 0.2~0.6 mm/h, 旋转速率为 2~8 r/min。 

使用 D/Max-2250V 型 X 射线衍射仪测试物相

细成, 测试条件: CuKα辐射, 工作电压为 40 kV, 工

作电流为 40 mA, 步进为 0.02°。使用上海硅酸盐研

究所自制的X射线激发光谱仪测试X射线激发发射

光谱(XEL), 实验条件: 光电倍增管电压为 900 V, X 

射线管电压为 70 kV。采用 Perkin-Elmer LS50b 光谱

仪测试紫外可见光激发发射光谱, 激发源为 45 kW 

的 Xe 灯。采用 Edinburgh FLS980 稳态/瞬态荧光光

谱仪测试光致发光衰减时间, 激发波长为 350 nm。 

使用上海硅酸盐研究所自主研发的的 γ 激发亚

纳秒闪烁动力学测量系统测试闪烁衰减时间。采用
137Csγ 射线源测试多道能谱, 晶体用 ESR 反射膜包

覆后贴于 Hamamatsu-R2059 光电倍增管窗口, 探测

信号经多道分析器采集分析得到能谱图。采用 252Cf

中子源测试中子能谱, 中子强度为 1×107 /s, 252Cf 置

于一石蜡块的表面以进行慢化; 晶体直接贴于光电

倍增管窗口, 信号经过主放大器后, 由多道分析器

采集分析得到能谱图。 

2  结果与讨论 

2.1  晶体生长和物相分析 

图 1 为提拉法生长的 Ce:Li6Lu(10BO3)3(
10B 占

92.4%)晶体照片, 图中标记出来的平坦光亮的部分

是生长过程中出现的小面, 经 X 射线定向仪确认是

(010)面。 

图 2 为 Ce:Li6Lu(10BO3)3 粉末的 XRD 图谱, 从

图中可以看出, 样品的衍射峰与 Li6Yb(BO3)3 的标

准卡片(PDF#83-2023)最为接近, 与 YANG 等[5]的结

果一致, 为单斜晶系, 空间群为 P21/c, 这说明使用

富集 10B原料生长晶体并不影响晶体结构。通过 Jade

软件计算出晶胞参数为 a = 0.7123 nm, b = 1.6337 nm, 

c = 0.6584 nm, β = 105.143°, V= 0.73974 nm3。 

2.2  X 射线激发下的发射光谱 

Ce:Li6Lu(10BO3)3 晶体样品(20 mm × 10 mm× 

2 mm)与 BGO(10 mm×10 mm×10 mm)晶体参比样

品的 X 射线激发发射光谱如图 3 所示。从图 3 可以

看出, Ce:Li6Lu(10BO3)3 的发光峰位于 360~480 nm, 

属于 Ce3+离子典型的 5d→4f 跃迁发射峰。由于 Ce3+

离子 4f 能级劈裂为 2F5/2 和
2F7/2, 可以利用高斯拟合

得到两个独立的发射峰, 分别对应于 Ce3+离子的电

子 5d1→
2F5/2 和 5d1→

2F7/2 能级跃迁[6]。对图 3 中

Ce:Li6Lu(10BO3)3 晶体和 BGO 晶体的发射峰进行积 

 

图 1  Ce:Li6Lu(10BO3)3晶体照片 

Fig. 1  Photo of Ce:Li6Lu(10BO3)3 crystal 
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图 2  Ce:Li6Lu(10BO3)3粉末的 XRD 图谱 

Fig. 2  XRD patterns of Ce:Li6Lu(10BO3)3 powder 

 

图 3  Ce:Li6Lu(10BO3)3和 BGO 晶体的 X 射线激发发射光谱 

Fig. 3  X-ray excited luminescence spectra of Li6Lu(10BO3)3 
and BGO crystal 
Inset is the integrated intensity of the emission band 
 

分, 得到积分强度如图 3 中插图所示, 由积分强度

计算得到 Ce:Li6Lu(10BO3)3 晶体的闪烁效率约为

BGO 晶体的 3.9 倍。 

2.3  紫外可见光激发发射光谱 

图4是Ce:Li6Lu(10BO3)3晶体的紫外可见光激发

发射光谱, 监测波长为 405 nm 的激发峰为 308 nm

和 350 nm, 其中位于 350 nm 处的激发峰对应着

Ce3+离子的 2F5/2 能级向 5d 的最低能级跃迁, 位于

308 nm 处的峰对应着 Ce3+离子的 2F5/2 向 5d 的较高

能级跃迁。激发波长为 350 nm 的发射峰为 410 nm

附近的宽峰, 与 X 射线激发发射光谱相对应, 可拟

合为 400 和 428 nm 两个子发光峰, 分别对应着激发

态Ce3+离子的电子从5d1到
2F5/2和

2F7/2能级跃迁[10]。 

2.4  衰减时间谱 

图5是室温条件下Ce:Li6Lu(10BO3)3晶体在波长

为 350 nm 紫外光激发下, 监测波长为 405 nm 的发

光强度随时间衰减的谱图。图 6 是在 137Cs 源激发

下的衰减时间谱, 通过下列公式进行拟合。 

I=A·e-t/τ 

 

图 4  Ce:Li6Lu (10BO3)3晶体的紫外可见光激发发射光谱 

Fig. 4  UV-Vis excitation and emission spectra of the Ce:Li6 

Lu(10BO3)3 crystal 
 

其中 A 为前因子, τ 为衰减常数。通过拟合得到

Ce:Li6Lu(10BO3)3 晶体紫外光激发衰减时间为 21.0 ns, 

闪烁衰减时间为 31.7 ns。由于闪烁发光从吸收 γ 射

线到能量转移到发光中心需要一个过程, 而紫外激

发直接激活发光中心 ,  故闪烁发光衰减时间较 

 

图 5  Ce:Li6Lu (10BO3)3晶体的光致发光衰减时间谱及其拟合

曲线 

Fig. 5  Photoluminescence decay curves and the fitted result 
of Ce:Li6Lu(10BO3)3 scintillators excited by 350 nm  

 

图 6  Ce:Li6Lu(10BO3)3晶体的闪烁衰减时间谱及其拟合曲线 

Fig. 6  Decay curve of Ce:Li6Lu(10BO3)3 crystal and the fitted 
result 
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光致发光衰减时间长。与其他中子探测闪烁体相比, 

Ce:Li6Lu(10BO3)3 晶体的衰减时间较短, 如 6Li 玻璃

(Ce)、LiI(Eu)、LiF/ZnS 的衰减时间分别为 75 ns、

1.4 μs 和 1 μs, 有望应用于计数率较高的中子探测

领域[8,11]。 

2.5  多道能谱 

图 7 是 Ce:Li6Lu(10BO3)3晶体和参比样品 CsI(Tl)

晶体在 137Cs 源激发下的多道能谱, 如图所示, CsI (Tl)

晶体的全能峰在 917 道, Ce:Li6Lu(10BO3)3晶体的全能

峰在 185 道, 通过计算得到 Ce:Li6 Lu(10BO3)3 晶体的

相对光输出为CsI(Tl)晶体的 20%, Ce:Li6Lu(10BO3)3晶

体能量分辨率为 9.7%, CsI(Tl)晶体的能量分辨率为

8.5%, 即 Ce:Li6 Lu(10BO3)3 晶体能量分辨率已经接

近于 CsI(Tl)晶体能量分辨率的水平。 

图 8 是 Ce:Li6Lu(10BO3)3 晶体置于慢化后 252Cf

中子源下激发的多道能谱, 其中的实线是在中子源

直接照射样品时所测得的脉冲高度谱, 而虚线是在

中子源与晶体样品之间加了镉片后的脉冲高度谱, 

 

图 7  Ce:Li6Lu(10BO3)3和 CsI(Tl)晶体多道能谱对比 

Fig. 7  Multi-channel energy spectra of Ce:Li6Lu(10BO3)3 

crystal and CsI(Tl) crystal excited by 137Cs 

 

图 8  Ce:Li6Lu(10BO3)3晶体的中子能谱 

Fig. 8  Multi-channel energy spectrum of Ce:Li6Lu(10BO3)3 
crystal with Cd and without Cd excited by neutron source 

加镉片是为了吸收部分中子。对比两条曲线可以发现, 

在Ce:Li6Lu(10BO3)3晶体+Cd与Ce:Li6Lu (10BO3)3晶体

在 860 道附近都有全能峰, 而加镉片之后的全能峰

峰高降至 1/3 左右, 这是由于镉是良好的中子吸收

剂, 即中子剂量减少, 860 道附近的全能峰计数减弱, 

说明 860 道左右的全能峰是由中子辐射引起的。中

子激发所测得的能量分辨率为 33%, 而已经商品化

的 6Li 玻璃闪烁体的中子能量分辨率在 13%~30%之

间[12]。但是 Ce:Li6Lu(10BO3)3 晶体研究刚起步, 有望

通过提高晶体质量来改善其能量分辨率, 且该晶体

具有更短的衰减时间。因此, Ce:Li6 Lu(10BO3)3 晶体

是一种具有应用前景的新型中子探测闪烁材料。 

3  结论 

通过提拉法生长出 Ce:Li6Lu(10BO3)3晶体, 研究了

晶体的发光及闪烁性能。通过 XRD 测试分析, 使用富

集 10B 同位素生长晶体并未改变Ce:Li6Lu(10BO3)3的晶

体结构。X 射线激发发射光谱表明 Ce:Li6Lu(10BO3)3

晶体的闪烁效率达到 BGO 晶体的 3.9 倍。

Ce:Li6Lu(10BO3)3晶体在 350 nm紫外光激发下和 137Cs

激发下的衰减时间分别为 21.03 ns 和 31.7 ns。在 137Cs

源激发下的相对光输出为 CsI(Tl)晶体的 20%, 能量

分辨率为 9.7%。中子能谱有明显的中子全能峰, 能

量分辨率为 33%。总之, Ce:Li6Lu (10BO3)3 晶体具有

较高的闪烁发光效率、较快的衰减时间和良好的中

子探测效率, 是一种具有应用前景的中子探测用闪

烁晶体。 
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