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сопротивления переноса заряда и параметров дифф узионного импеданса от 
скорости вращ ения и потенциала электрода, позволяющ ий определять значе­
ния коэффициентов диф ф узии электроактивных частиц и толщ ину диф ф узи ­
онного слоя.
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ПОЛУЧЕНИЕ ВЫСОКОПЛОТНОЙ  
СЦИНТИЛЛЯЦИОННОЙ КЕРАМИКИ

В настоящ ее время значительно возрос интерес к сцинтилляционны м кера­
мическим материалам. Это стимулируется растущ ими потребностями в усо­
верш енствовании радиологических детекторов в м едицине, промыш ленности  
и ф изике высоких энергий. Одним из основных требований, предъявляемы х к 
сцинтилляторам в устройствах м едицинской диагностики, в частности, пози- 
тронных эмиссионны х сканерах, использую щ их регистрацию  у-излучения  
с энергией 511 КэВ, являю тся высокие плотность и тормозная способность к 
ионизирую щ ему излучению . Одним из перспективны х материалов в этом от­
нош ении является Lu-содерж ащ ие материалы [1 — 3].

http://www.abc.chemistry.bsu.by/vi/analyser


ПОЛУЧЕНИЕ ВЫСОКОПЛОТНОЙ
СЦИНТИЛЛЯЦИОННОЙ КЕРАМИКИ

141

В данной статье представлены результаты по формированию высокоплот­
ной сцинтилляционной керамики на основе порош ков алюмолютециевого гра­
ната (LuAG : Ce), содерж ащ их избыточный Lu2O3, с использованием коллоид­
но-хим ических подходов к синтезу.

МЕТОДИКА ЭКСПЕРИМЕНТА
Образцы LuAG : Ce получали по методике, описанной в [4]. Для получения  

золя Lu2O3 • x H 2O проводили осаж дение раствора Lu(NO 3) 3 аммиаком до 
рН 8 ,0 —8 ,5 . Полученный осадок промывали дистиллированной водой до 
рН 7 ,0 , к нему добавляли определенное количество воды, содерж ащ ей HNO 3 

в качестве пептизатора, и обрабатывали ультразвуком до получения опалесци- 
рую щ его раствора. Концентрация Lu2O3 в золе составляла 2 ,6  %, рН 5 ,0 , р аз­
мер частиц — в пределах 4 0 — 60 нм.

Золь Lu2O3 • x H 2O добавляли непосредственно к золю совместноосажден- 
ных гидроксидов (СОГ) алю миния и лю теция в необходимом массовом отнош е­
нии и перемеш ивали в течение 2 ч. П олученные золи СОГ, дополнительно со ­
держ ащ ие Lu2O3, оставляли на сутки для лучш его отделения осадков от рас­
твора, после чего осадки выделяли центрифугированием, промывали 2  раза  
дистиллированной водой и высуш ивали на воздухе при 6 0 — 80 °С в течение су ­
ток. Ф ормирую щ иеся стеклообразны е ксерогели тщ ательно растирали в агато­
вой ступке и двухстадийно прогревали на воздухе 2 ,5  ч при 600  °С и 2 ,5  ч при 
1000  °С. П олученные порош ки LuAG : Ce +  Lu2O3, диспергировали на плане­
тарной мельнице, затем компактировали и двухстадийно отж игали в вакууме 
для получения керамики.

Рентгенофазовы й анализ полученны х образцов проводили на дифракто­
метре HZG 4A  (Carl Zeiss Jena) с использованием C u K a излучения, а их морфо­
логию и размер определяли по данным сканирую щ ей электронной микроско­
пии (СЭМ) с помощью микроскопа LEO— 1420. Спектры радиолю минесценции  
(СР) регистрировали на спектрофлуориметре СДЛ-2 при температуре образцов  
298 К.

РЕЗУЛЬТАТЫ И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ
Выбор оксида. Увеличение плотности керамики является важным этапом, 

определяю щ им ее сцинтилляционны е параметры. И спользуемы е оксиды , вы­
ступаю щ ие в роли радиатора по отнош ению  к гранату, долж ны  отвечать ряду  
требований, таких как:

•  плотность оксида долж на сущ ественно превосходить плотность граната;
•  температура плавления оксида долж на сущ ественно превышать темпера­

туру плавления граната для предотвращ ения массопередачи и замедления  
процесса вывода пор из образца во время отжига;

•  параметры кристаллической реш етки оксида, не долж ны  сущ ественно  
отличаться от таковых для граната в целях сохранения плотной упаковки и 
структуры последнего в керамике;

•  добавка оксида не долж на ухудш ать радиолю минесцентны е свойства п о­
лучаемой высокоплотной керамики.
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Рис. 1. Диаграмма состояния системы Lu2O3—Al2O3

Н аиболее перспективным оксидом , удовлетворяю щ им всем вы ш еописан­
ным требованиям, является Lu2O3, который характеризуется высокой плотно­
стью (9 ,4  г /с м 3) и температурой плавления (2370  °С), кубическим типом эл е­
ментарной ячейки.

Н а рис. 1. представлена диаграмма состояний для системы  Lu2O3—A l2O3
[5], из которой видно, что образование фазы граната состава 3L u2O3 • 5A l2O3, 
наблюдается вплоть до мольного соотнош ения компонентов 1 : 1. В случае 
мольного соотнош ения компонентов Lu2O3 : A l2O3, превыш ающ его 1, помимо 
образования фазы граната наблюдается образование перовскитоподобной фазы  
состава 2Lu2O3 • A l2O3, имею щ ей узкую  область однородности.

Таким образом, суммарное количество дополнительно вводимого 
Lu2O3 в соответствии с диаграммой состояния системы Lu2O3—A l2O3 не дол ж ­
но превышать 31 % по массе по отнош ению  к LuAG. Рассчитано, что использо­
вание такого количества Lu2O3 позволяет повысить плотность LuAG : Ce от 
6 ,4 4  г /с м 3 до 7 ,3 5  г /с м 3. С учетом выш есказанного были получены образцы  
LuAG : Ce, дополнительно содерж ащ ие 10 % и 30 % Lu2O3 по массе, в целях  
изучения влияния вводимой добавки на структурны е и радиолюминесцентные 
свойства конечного продукта.

Рентгенофазовый анализ. Рентгенограммы  порош ков алюмолютециевого  
граната, дополнительно содерж ащ их оксид лю теция, представлены на рис. 2.

П оказано, что после двухстадийной термообработки порош ков LuAG : Ce 
при 600  °С 2 ,5  ч и 1000 °С 2 ч на рентгенограммах наблюдаются рефлексы , х а ­
рактерные только для кубической фазы граната [PDF 18 — 761]. Рефлексы  от­
личаю тся невысокой интенсивностью и уш иренностью  линий, что свидетель-
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Рис. 2. Рентгенограммы порошков LuAG : Ce, дополнительно 
содержащие 10 % (б) и 30 % (в) оксида лютеция в сравнении 

с табличными данными для LuAG [PDF 18—761] (а)

ствует о слабой закристализованности образца. Количество вводимого оксида  
в указанны х пределах не оказывает влияния на пространственную группу р е­
шетки LuAG : Ce.

СЭМ исследование. И сходны е порош ки соосаж денны х гидроксидов алю ­
миния и лю теция, дополнительно содерж ащ ие Lu2O3, состоят из агрегатов час­
тиц размерами до 100 нм. Средний размер агрегатов 5 — 7 мкм. П осле термооб­
работки образцов СОГ и дополнительного диспергирования на планетарной  
мельнице, по данным СЭМ, размер агрегатов уменьш ает до 0 ,2 — 3 мкм, а р аз­
мер частиц, образую щ их агрегаты, не изм еняется (рис. 3).

Рис. 3. СЭМ снимки порошков LuAG : Ce после 12 ч помола 
на планетарной мельнице. Образцы дополнительно содержат оксид лютеция: 

а — 10 масс. %; б — 30 масс. %

Получение керамики. Д ля получения керамики порош ки гранатов подвер­
гали компактированию методом импульсного прессования до плотности 55 % 
от теоретической и затем двухстадийно отж игали в вакууме. Электронно-мик­
роскопические изображ ения полученной керамики представлены на рис. 4.
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Рис. 4. Электронно-микроскопические изображения керамики 
на основе LuAG : Ce, дополнительно содержащей оксид лютеция: 

а — 10 масс. %; б — 30 масс. %

П оказано, что для керам ики, содерж ащ ей  10 % оксида лю теция, форма  
кристаллитов имеет четкую  огранку, характерную  для гранатной структуры , 
а и х размер не превыш ает 4 — 5 мкм (рис. 4 , а). Д ля керам ики, полученной из 
порош ка LuAG : Ce, дополнительно содерж ащ его 30 % оксида лю теция, х а ­
рактерен другой структурны й мотив. У казанное количество Lu2O3, по-види­
м ому, приводит к затуханию  фронта перекристаллизации исходны х частиц  
вследствие сущ ественного различия температур плавления LuAG и Lu 2O3 

(рис. 4 , б). Оба образца имею т поры и з-за  вы хода дефектов на поверхность  
при термообработке.

Рентгенограммы полученной керамики представлены на рис. 5. Как видно 
из рентгенограмм, образцы  керамики характеризую тся наличием только к у­
бической фазы LuAG (фаза Lu2O3 отсутствует) и значительно лучш ей закри- 
стализованностью в сравнении с порош ками гранатов (рис. 2 ).

б
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Рис. 5. Рентгенограммы алюмолютециевого граната (Lu3Al5O12) 
[PDF 18—761] (а) и керамики на его основе, дополнительно со­

держащей оксид лютеция в сравнении с номинальным составом: 
б — 10 масс. %; в — 30 масс. %
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Рис. 6. Спектры радиолюминесценции керамики LuAG : Ce без добавки оксида 
(1) и дополнительно содержащей 10 масс. % (2) и 30 масс. % (3) 

оксида лютеция

На основании рентгенографических данны х были рассчитаны параметры  
элементарной ячейки для полученны х образцов керамики. Так, для керам и­
ки, дополнительно содерж ащ ей 1 0  % оксида лю теция, параметр реш етки со ­
ставил 1 1 ,9 2 8 7 8  ± 0 , 0 0 1  А , а для керамики дополнительно содерж ащ ей 30 % 
оксида — 1 1 ,9 2 5 7 2  ± 0 ,0 0 4  А, что несколько больш е значения 1 1 ,9 1 2  А, пред­
ставленного в [PDF 1 8 — 761].

Радиолюминесцентные свойства.
Как видно из представленны х спектров радиолю м инесценции, для обр аз­

цов керам ики, содер ж ащ и х добавку оксида лю теция, максим ум  и спуск а­
ния имеет больш ую  интенсивность и сдвинут в длинноволновую  область 
(^макс ~ 560  нм) по сравнению  с керамикой из LuAG : Ce, не содерж ащ ей  
Lu2O3 (^макс ~ 530  нм), что, по-видим ом у, связано с изм енением  параметра р е­
ш етки для образцов с Lu2O3. Этот вопрос требует дополнительного изучения. 
С увеличением  количества Lu2O3 нтенсивность радиолю м инесценции возрас­
тает (рис. 6 , б, в), что свидетельствует об увеличении эфф ективности образца  
при повы ш ении его плотности.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
И зучено влияние оксида лю теция в качестве добавки на формирование 

сцинтилляционной керамики на основе порош ков LuAG : Ce, сформированных  
с использованием коллоидно-химических методов синтеза. Рассчитано, что 
добавка Lu2O3 не долж на превышать 31 % по массе по отнош ению  к LuAG для 
исклю чения возмож ности образования метастабильной перовскитоподобной  
фазы. Получены образцы высокоплотной керамики с плотностью близкой
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к теоретической с хорош о сформированной структурой граната. Увеличение  
количества Lu2O3 от 10 % до 30 % по массе по отнош ению  к LuAG : Ce способ­
ствует повыш ению интенсивности радиолю минесценции и смещ ению  ее м ак­
симум а в длинноволновую  область.
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