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卤化铅钙钛矿闪烁体的X射线成像性能模拟
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摘要 近年来，卤化铅钙钛矿闪烁体在X射线成像领域受到广泛关注。20~120 keV硬X射线医学成像使用闪

烁体探测器，其灵敏度和成像空间分辨率是重要指标。利用Geant4模拟卤化铅钙钛矿量子点/聚合物复合闪烁

体的X射线相对探测效率和成像空间分辨率，并利用次级电子运动解释能量与钙钛矿量子点占比对分辨率的

影响。结果表明：增大复合闪烁体厚度和钙钛矿量子点占比可提高相对探测效率；降低厚度和增加钙钛矿量子

点占比都可以提高空间分辨率；当吸收效率达到99.5%时计算得到20 keV X射线激发下钙钛矿闪烁体空间分

辨率可与商用CsI闪烁体相媲美，而50 keV X射线激发下空间分辨率则有所下降。表明卤化铅钙钛矿在20 keV

低能X射线医疗成像中具有一定应用潜力。
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Abstract [Background] In recent years, lead halide perovskite scintillators have received extensive attention in

the field of X-ray imaging. Hard X-ray medical imaging in energy range of 20~120 keV using scintillator detectors,

sensitivity and imaging spatial resolution are important performance indicators. [Purpose] This study aims to explore

X-ray imaging property of halide lead perovskite scintillators by simulation. [Methods] First of all, 3D MAPbBr3

quantum dots/polystyrene and 2D PEA2PbBr4 quantum dots/polystyrene scintillators were taken as research objects.

Then, simulation code Geant4 was employed to establish detector model and simulate the X-ray relative detection

efficiency and imaging spatial resolution of lead halide perovskite quantum dots/polymer composite scintillators.

Finally, the effect of energy and the ratio of perovskite quantum dot occupation on the resolution were explained by
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secondary electron motion. [Results] The results show that increasing the thickness of the composite scintillator and

the proportion of perovskite quantum dots can improve the relative detection efficiency whilst reducing the thickness

and increasing the proportion of perovskite quantum dots can improve the spatial resolution. When the absorption

efficiency reaches 99.5%, 80% of 3D MAPbBr3 quantum dots/polystyrene excited by 20 keV X ray obtain the same

spatial resolution of 10 lp·mm−1 as CsI. When the incident energy increases to 50 keV, the spatial resolution of CsI is

8 lp·mm−1, while that of lead halide perovskite scintillators is less than 4 lp·mm−1. [Conclusions] It is shown by this

study that lead halide perovskites have certain application potential in 20 keV low-energy X-ray medical imaging.

Key words Perovskite, X-ray scintillator, Geant4, Relative detection efficiency, Spatial resolution

目前，X射线成像技术被广泛应用于放射诊断

和描述骨骼位置（包括骨折、脱位和骨病等）医疗诊

断领域，具有非破坏性、低成本等优点。探测器的快

速发展推动了X射线成像技术，无机闪烁体对于硬

X射线具有高的探测效率。不同的X射线成像应用

场景需要不同性能的闪烁体，商用化闪烁体CsI:Tl、

Bi4Ge3O12（BGO）、Gd2O2S（GOS）在X射线计算机断

层扫描（Computed Tomography，CT）、单光子发射计

算机断层扫描（Single-Photon Emission Computed

Tomography，SPECT）、正 电 子 发 射 断 层 扫 描

（Positron Emission Tomography，PET）获得广泛应

用，但是寻找具有高响应速度、高分辨率、高发光效

率的新型闪烁体以实现快速实时成像、高能量分辨

成像、低剂量率成像是目前研究的热点［1‒4］。

卤化铅钙钛矿闪烁体具有高的X射线衰减系数

（包含Pb、卤素等高原子序数（Z）元素）、高光产额、

快衰减时间、溶液法制备［5‒6］等优点，近年来，在X射

线成像、快中子成像、快时间响应探测领域展示了其

应用潜力，因此获得了国内外研究人员的广泛关

注［7‒10］。3D MAPbBr3（MA，CH3NH3）钙钛矿单晶被

发现随着温度降低光产额快速地增加，归结于单晶

在室温下激子结合能 0.015 eV 小于热离化能

0.026 eV，因此只有在低温 77 K 才能获得高达

90 000 photons·MeV−1 光产额，同时具有超快的

0.1 ns衰减时间［11‒13］。相对而言，室温下CsPbBr3量

子点由于量子限域效应具有0.12 eV激子结合能，可

以获得 21 000 photons·MeV−1光产额［14‒15］。当 A 位

阳离子采用大尺寸有机胺阳离子时，获得低维2D钙

钛矿 PEA2PbBr4（PEA，C6H5C2H4NH3）在室温下具有

0.2 eV 激 子 结 合 能［16］ ，从 而 可 以 实 现

30 000 photons·MeV−1光产额［18］，目前可以生长出高

质量厘米级的PEA2PbBr4单晶，可用于快中子与 γ射

线的联合诊断［17‒18］。Geant4已经被广泛应用于模拟

闪烁体几何形状、射线源能量以及位置对探测器探

测效率和空间分辨率的影响［19‒21］。特别地，Geant4

被用于模拟 2D PEA2PbBr4钙钛矿阵列的成像分辨

率，结果表明，1 200 μm厚度的钙钛矿成像分辨率为

8.8 lp·mm−1，而 200 μm 厚度的 CsI 为 6 lp·mm−1［19］。

这些结果表明了Geant4模拟在闪烁体结构设计中

的重要作用。

将钙钛矿量子点（Quantum Dots，QDs）分散到

聚合物形成复合块体是一种常用的闪烁体形式，聚

合物不仅为钙钛矿量子点提供载体，同时可以提高

钙钛矿的环境稳定性。本文以3D MAPbBr3量子点/

聚苯乙烯和 2D PEA2PbBr4量子点/聚苯乙烯闪烁体

为研究对象，通过Geant4建立探测器模型，根据射

线在闪烁体中的能量沉积讨论了厚度、钙钛矿占比

和钙钛矿的低维结构对相对探测效率和成像空间分

辨率的影响，后续将添加可见光输运过程使得模拟

更加接近实际情况，为钙钛矿复合闪烁体的结构设

计和性能测试提供理论指导。

1 模拟方法

1.1 相对探测效率

探测器的灵敏度主要由能量沉积效率、发光效

率、光收集效率以及光阴极材料的量子效率等决

定［22］，闪烁体的探测效率是灵敏度的重要决定因素。

本文采用理论计算闪烁体的吸收效率，利用Geant4

模拟计算能量沉积效率，这两者分别从强度和能量

方面表示了闪烁体对射线的探测能力强弱，因此均

定义为相对探测效率。

根据射线在物质中的衰减规律，得到吸收

效率［23］：

AE ( ε,d ) = (1 − e− (c ( ε ) × ρ × d ) ) × 100% (1)

式中：d表示闪烁体的厚度；材料的光子散射截面函

数 c（ε）来自于美国国家标准与技术研究院

（National Institute of Standards and Technology，

NIST）的XCOM程序；ε为光子能量；ρ为闪烁体密

度。根据式（1）可求出闪烁体的吸收效率。吸收效

率越大更容易产生可被探测到的电信号，同时对外

界辐射剂量越小。

Geant4是欧洲核子中心开发的一款基于C++语

言的开源软件，它采用蒙特卡罗的思想实现核物理
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的模拟［24］。可通过以下4步在Geant4中模拟计算闪

烁体相对探测效率［20］：1）在DetectorConstruction中

设置闪烁体材料时不考虑制备工艺，只考虑闪烁体

的物理参数，选取材料分别为钙钛矿量子点/聚苯乙

烯复合闪烁体以及几种典型的有机、无机闪烁体，如

表 1所示，钙钛矿量子点质量比是 10%、30%、50%、

80%，对应的密度分别是 1.11 g·cm−3、1.27 g·cm−3、

1.48 g·cm−3、1.96 g·cm−3，闪烁体结构为圆柱体，处于

真空环境中；2）粒子源为106个单能的X光子以点源

形状垂直入射闪烁体中心方向；3）物理过程为

FTFP_BERT，它包含光电效应、康普顿效应和电子

对效应；4）在 run中输出总的能量沉积并在 step中收

集每一步的能量沉积及其位置信息输出到文件中，

得出能量沉积效率，即为相对探测效率。

1.2 空间分辨率

调制传递函数（Modulation Transfer Function，

MTF）曲线描述成像系统随着空间频率增大对比度

衰减的情况，这里用来描述闪烁体的空间分辨率。

当入射源为X射线时，产生的荧光能量与次级电子

的能量沉积成正比，因此能量沉积效率正比于发光

强度［25］，按照次级电子的能量沉积分布来计算闪烁

体的空间分辨率，不考虑次级电子转换为荧光光子

后的可见光输运过程。取栅元间隔为0.01 mm的圆

柱环，对Geant4中 step输出的沉积能量及其位置信

息进行划分得出每一个圆柱环中单位体积内的能量

沉积，得到点扩散函数PSF［26］，对其作二维傅理叶变

换求取模值得到MTF。本文中X射线成像空间分

辨率是 MTF=0.2 对应的空间频率。Geant4 模型如

图1所示。

2 结果和讨论

2.1 相对探测效率的影响因素

实验上能获得高达 80% 占比的量子点/聚合

物［27］，过高的量子点占比不可避免地导致团聚，增加

了光散射并降低了透明度。为进一步了解 80%钙

钛矿QDs的特性，本文首先基于XCOM程序计算了

80%钙钛矿QDs/聚苯乙烯闪烁体和商用无机、有机

闪烁体的衰减系数。如图 2所示，由于 2D和 3D钙

钛矿量子点/聚苯乙烯闪烁体具有相同的高 Z元素

Pb，在2.586 keV、13.04 keV和88 keV处均出现了锯

齿状吸收限，并且钙钛矿系列闪烁体衰减系数略低

于传统的无机闪烁体CsI、GOS，而显著地高于有机

闪烁体蒽，表明复合钙钛矿闪烁体与 0~120 keV X

射线的作用截面介于有机闪烁体与无机闪烁体之

间。图 3是根据式（1）计算的在 20 keV X射线入射

下不同闪烁体的吸收效率。在相同厚度下，GOS的

吸收效率高于CsI，80% MAPbBr3量子点/聚苯乙烯

闪烁体的吸收效率与CsI相当，80%（PEA）2PbBr4量

子点/聚苯乙烯闪烁体次之，有机闪烁体蒽最小。如

表 2所示，当吸收效率达到 99.5%时，80% MAPbBr3

表1 常见闪烁体的参数
Table 1 Parameters of common scintillators

闪烁体

Scintillator

CsI

GOS

蒽 Anthracene

二维钙钛矿QDs 2D perovskite QDs

三维钙钛矿QDs 3D perovskite QDs

密度

Density / g·cm‒3

4.51

7.3

1.24

2.50

2.50

组分

Component

CsI

Gd2O2S

C14H10

(PEA)2PbBr4

MAPbBr3

光产额

Light yield / photons·MeV‒1

66 000

60 000

17 000

30 000

30 000

发光波长

Peak emission wavelength / nm

550

545

447

420

520

图1 钙钛矿量子点/聚苯乙烯闪烁体的Geant4模型
Fig.1 Geant4 model of perovskite quantum dots/polystyrene scintillators
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量子点与 80%（PEA）2PbBr4量子点的厚度分别为

0.54 mm和1.05 mm。

针对X射线医学成像应用包括 20 keV（乳腺X

射线成像）、50 keV（放射线成像）、80 keV（双能CT

中的低能入射源）、120 keV（单能CT）等能量，利用

Geant4 模拟计算了不同单能 X 射线入射 1 mm 厚

80%钙钛矿QDs/聚苯乙烯闪烁体的能量沉积效率。

由图 4可以看出，能量沉积效率总体上呈现随着入

射 X 射线能量增大而减小的趋势，在 2.586 keV、

13.04 keV以及88 keV处能量沉积效率突然增大，与

图2衰减系数中吸收限位置相吻合，并且3D钙钛矿

的能量沉积效率总是高于2D钙钛矿。特别地，当X

射线入射能量是 20 keV时，1 mm厚度钙钛矿QDs/

聚苯乙烯闪烁体的能量沉积效率高于 96%，有助于

在乳腺成像中实现外部环境的低剂量辐射。

然后，利用Geant4模拟分析了20 keV单能X射

线入射时闪烁体结构参数（钙钛矿QDs占比、厚度）

对能量沉积效率的影响。如图 5所示，能量沉积效

率随着钙钛矿QDs占比和厚度增加而增加，并且3D

钙钛矿的能量沉积效率总是高于2D钙钛矿，归结于

2D钙钛矿中加入的大尺寸有机胺降低了材料密度。

当 80%占比的量子点/聚合物具有 1 mm厚度时，能

量沉积效率已接近 100%，并且在 0.2~1 mm厚度范

围内具有超过60%的能量沉积效率。在1 mm厚度

范围内钙钛矿QDs占比对能量沉积效率的影响大

图4 能量沉积效率与入射能量的关系
Fig.4 The relationship between incident energy and energy

deposition efficiency.

图5 能量沉积效率与闪烁体结构参数
（钙钛矿量子点占比、厚度）的关系

Fig.5 Relationship between energy deposition efficiency and
scintillator structure parameters (perovskite quantum dots ratio,

thickness)

图3 20 keV X射线入射下不同闪烁体的吸收效率
Fig.3 Absorption efficiency of different scintillators under

20 keV X-ray incidence.

表2 20 keV X射线入射下吸收效率达到99.5%时
对应的闪烁体厚度

Table 2 The corresponding scintillator thickness when the
absorption efficiency reaches 99.5% under 20 keV X-ray

incidence

闪烁体 Scintillator

80% MAPbBr3

80% (PEA)2PbBr4

100% MAPbBr3

100% (PEA)2PbBr4

GOS

CsI

厚度Thickness /mm

0.54

1.05

0.35

0.48

0.2

0.45

图2 0~120 keV X射线入射不同闪烁体的衰减系数
Fig.2 Attenuation coefficients of different scintillators for 0~

120 keV X-ray incident
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于厚度对能量沉积效率的影响，而在厚度超过5 mm

时，改变钙钛矿 QDs 占比对能量沉积效率影响很

小，因此在薄膜结构［6］钙钛矿复合闪烁体中相比增

大厚度，增大钙钛矿QDs占比能更有效提升能量沉

积效率。

2.2 空间分辨率的影响因素

在不考虑荧光输运过程，而是依据能量沉积分

布构建点扩散函数来计算空间分辨率的理论下，可

以得出闪烁体的厚度是影响X射线成像空间分辨率

的关键因素。空间分辨率随着厚度减小而提高，但

是X射线相对探测效率随着厚度减小而降低，在保

证足够能量响应的前提下降低厚度提高空间分辨率

才有意义；空间分辨率随着厚度增加而减小，源于次

级电子的运动轨迹扩大，荧光弥散效应加剧。图 6

（a）显示，基于Geant4模拟 20 keV X射线入射 80%

MAPbBr3 QDs/聚苯乙烯复合闪烁体时的空间分辨

率与厚度的关系，可以看出，当厚度从 0.1 mm增大

到0.5 mm时空间分辨率随着厚度增大而下降，而从

0.5 mm起增大厚度空间分辨率保持不变，原因是在

0.5 mm时 80% MAPbBr3的能量沉积效率已经超过

95%，厚度增大对能量沉积分布和能量沉积效率不

会产生大的影响，因此空间分辨率保持不变；为进一

步确定这种结论的可靠性，利用相同方法分析了

80% MAPbBr3、80% PEA2PbBr4、MAPbBr3 单 晶 、

PEA2PbBr4单晶、CsI、Gd2O2S等6种闪烁体在20 keV

X射线入射时的MTF=0.2对应的空间分辨率随厚度

变化的关系如图6（b）所示。可以看出，随着厚度增

大闪烁体的空间分辨率均呈现出先减小后不变的趋

势，各曲线的拐点对应的横坐标均在闪烁体的能量

沉积效率达到99.5%对应的厚度附近，图6（a）和图6

（b）均表明，从能量沉积分布计算MTF时，厚度增大

到一定程度后不再对空间分辨率产生影响，这是因

为按照能量沉积分布构建点扩散函数时，次级电子

在闪烁体中运动一定的距离后，由于能量完全损耗

会停止运动，因此当厚度增加到一定程度时次级电

子能量已经减小为 0，再增加厚度能量沉积效率和

能量沉积分布也不会改变，相应的空间分辨率不会

图 6 80% MAPbBr3闪烁体空间分辨率与厚度的关系(a)，各闪烁体的MTF=0.2对应空间分辨率与厚度的关系(b)，实验测试
80% MAPbBr3闪烁体空间分辨率与厚度的关系(c)，0.1 mm的MAPbBr3闪烁体空间分辨率与钙钛矿QDs占比的关系(d)

Fig.6 The relationship between the spatial resolution and thickness of 80% MAPbBr3 scintillator (a), the relationship between the
spatial resolution and thickness corresponding to the MTF=0.2 of each scintillator (b) , the relationship between the spatial resolution

and thickness of 80% MAPbBr3 scintillator measured experimentally (c), and the relationship between the spatial resolution of
0.1 mm MAPbBr3 scintillator and the proportion of perovskite QDs (d)
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改变。图 6（c）为实验中测试的 20 keV X射线入射

不同厚度的 80% MAPbBr3QDs/聚苯乙烯复合闪烁

体的MTF曲线，可以看出，图 6（c）与图 6（a）在一定

厚度范围内呈现的趋势一致，实验经过荧光输运过

程使得图 6（c）中闪烁体厚度超过 0.5 mm时空间分

辨率仍然随着厚度增大而降低。实验使用刃边法获

得边缘扩散函数（Edge-Spread Function，ESF）对其

微分得到线扩散函数（Line-Spread Function，LSF），

最后做一维傅里叶变换求取模值得到MTF，即实验

与模拟计算空间分辨率方式不一致、射线源与理想

点源的差异、样品的均匀性等因素导致了实验和模

拟在不同厚度下的变化率不同。Geant4模拟计算的

20 keV X射线入射 0.1 mm不同MAPbBr3 QDs占比

的闪烁体的调制传递函数曲线如图6（d）所示，它表

明复合钙钛矿闪烁体空间分辨率随着钙钛矿QDs

占比增大而增大。

根据马继明等人提出的闪烁体PSF尺寸与电子

射程、出射角度的关系如下所示［26］：

R ∝ L × sin (φ + α ) (2)

式中：R表示PSF的尺寸；R越小闪烁体对射线源成

像的结果越清晰，表明该闪烁体的空间分辨率越高；

L表示次级电子平均射程，当入射光子能量增加时，

次级电子能量增加使得L增大；φ表示次级电子平均

出射角度；α表示电子多次散射偏转角投影，其中 α

与次级电子的辐射长度成反比。谢红卫等人提出

20 keV X射线入射闪烁体时产生的次级电子角度主

要分布在（40°，120°）之间［28］，入射光子能量越大次

级电子的前冲效果更加明显，次级电子出射方向与

入射方向夹角越小，因此（φ+α）随入射能量增加而

减小；并且随着次级电子能量增大出射电子增多，相

对探测效率降低。低能时次级电子射程较短完全沉

积在闪烁体中没有出射，而次级电子的平均射程与

材料的等效原子序数成反比，因此LHigh，Z<LLow，Z；相同

能量的次级电子在高Z材料中的辐射长度小于低Z

材料中的辐射长度，因此 αHigh，Z>αLow，Z。对于不同

MAPbBr3 QDs 占比的钙钛矿闪烁体，QDs 占比越

大，钙钛矿复合闪烁体中Pb基成分越多其等效原子

序数Z越高，QDs占比增大导致L的减小超过了α的

增幅，因此随着QDs占比增大，点扩散函数的半径R

减小，荧光弥散效应减弱使得空间分辨率增大。

为了更加客观地评价钙钛矿量子点/聚苯乙烯

闪烁体的 X 射线成像性能，本文模拟了 20 keV 和

50 keV X射线入射下钙钛矿与商用闪烁体的成像空

间分辨率，特别地，以吸收效率达到99.5%来确定闪

烁体厚度。图 7（a）显示 20 keV激发下GOS具有最

大的吸收效率，获得最薄的厚度 0.2 mm，导致了最

高的空间分辨率 17 lp·mm−1。 2D 钙钛矿单晶

PEA2PbBr4获得与CsI相同的10 lp·mm−1的空间分辨

率，相比而言，3D钙钛矿单晶MAPbBr3具有更薄的

厚度0.35 mm，其空间分辨率为12 lp·mm−1高于CsI。

当钙钛矿占比是80%时，实现高的吸收效率需要更

大的厚度，导致 3D和 2D钙钛矿复合闪烁体的空间

分辨率分别下降到 10 lp·mm−1和 7 lp·mm−1。总之，

针对20 keV乳腺X射线成像应用，80% MAPbBr3/聚

苯乙烯闪烁体具有接近商用CsI闪烁体的空间分辨

率，而MAPbBr3单晶的空间分辨率则表现出钙钛矿

体系材料相比CsI具有一定优势。图7（b）表示当入

射能量增大到 50 keV 时，CsI 的空间分辨率为

8 lp·mm−1，而钙钛矿闪烁体的空间分辨率均降低到

4 lp·mm−1以下，表明在一定范围内增加 X 射线能

量，闪烁体的成像分辨率降低。原因是当入射能量

由 20 keV增大到 50 keV时吸收效率达到 99.5%所

需的闪烁体厚度增大，虽然 sin (φ + α )减小，但是次

级电子的平均射程L随入射能量的增大超过出射角

度的减小，最终使得弥散半径R增大，导致图7（b）中

整体MTF曲线左移，空间分辨率减小。

图7 20 keV (a)与50 keV (b) X射线入射下不同厚度的几种闪烁体的空间分辨率
Fig.7 Spatial resolution of scintillators with different thickness at 20 keV (a) and 50 keV (b) X-ray incidence
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3 结语

本文基于Geant4对钙钛矿复合闪烁体的X射

线成像性能进行模拟研究。首先利用Geant4模拟

和公式计算两种方法计算了钙钛矿闪烁体的相对探

测效率，并分析了入射能量、厚度和钙钛矿量子点占

比对钙钛矿复合闪烁体相对探测效率的影响；其次

设置栅元结构获得点扩散函数来计算空间分辨率，

并利用次级电子的运动解释了相应结果。结果表

明：0~120 keV内钙钛矿复合闪烁体与X射线的作用

截面介于有机闪烁体与无机闪烁体之间；当吸收效

率达到 99.5% 时计算空间分辨率，20 keV 下 80%

MAPbBr3QDs/聚苯乙烯闪烁体空间分辨率可以与商

用CsI闪烁体相媲美；在一定厚度范围内实验测试

获得了与模拟结果相同的规律；增加X射线能量到

50 keV时空间分辨率下降；相比于厚度，增加钙钛矿

占比是提升相对探测效率与空间分辨率的有效手

段。本文按照能量沉积的空间分布来模拟空间分辨

率，没有考虑可见光在材料中的吸收、散射、折射进

而实现荧光输出这一部分。未来工作中将增加可见

光输出部分，获得更加准确的结果，为钙钛矿复合闪

烁体结构设计和性能测试提供参考。
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