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Впервые создан тонкослойный детектор альфа-частиц на основе Bi4Ge3O12. Иммобилизация сцин-
тиллятора на подложке из плавленого кварца осуществлялась при помощи импульсного лазерного
облучения слоя порошка BGO с частицами субмикронного размера. Показано влияние режима ла-
зерной обработки на морфологию и кинетические характеристики сцинтиллятора. Полученный
материал обеспечивает большую стойкость детектора к воздействию влаги и воздуха по сравнению
с коммерческими аналогами при сравнимой или более высокой эффективности детектирования и
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ВВЕДЕНИЕ
Сцинтилляционные детекторы ионизирующе-

го излучения используются для контроля загрязне-
ния радиоактивными нуклидами в процессе пере-
работки ядерного топлива, при разведке новых
энергетических ресурсов, в компьютерной томо-
графии и медицинской диагностике. Одной из
важных задач, решаемых с помощью сцинтилля-
ционных детекторов альфа-частиц, является ре-
гистрация распада радона [1]. Радиационное воз-
действие радона и его дочерних продуктов распа-
да на легкие атомы представляет существенный
вклад в годовую дозу облучения населения и в не-
которых регионах является причиной значитель-
ного количества онкологических заболеваний [2].
В связи с этим крайне актуальной задачей являет-
ся разработка радиометров для измерения объем-
ной альфа-активности радона в воздухе жилых и
рабочих помещений, в источниках питьевой во-
ды, при планировании строительства и т.д. [3–5].

Применяющиеся в большинстве современных
коммерчески доступных разработок полупровод-
никовые поверхностно-барьерные детекторы для
прямой регистрации альфа-частиц характеризу-
ются высокой ценой при сравнительно малой
площади чувствительной поверхности, что при-

водит к большой длительности измерений фоно-
вых уровней радона (на одно измерение уходят ча-
сы) и малой доступности радиометров радона для
населения. Детекторы альфа-излучения на основе
сцинтилляционных экранов выгодно отличаются
низкой ценой и возможностью неограниченного
наращивания площади чувствительной поверхно-
сти, т.е. возможностью нанесения сцинтиллирую-
щего вещества на подложки больших размеров.
Прогресс в области твердотельных приемников
света и появление коммерчески доступных твердо-
тельных лавинных детекторов света (кремниевые
фотоумножители, SiPM), не уступающих в чувстви-
тельности вакуумным ФЭУ и не требующих высо-
костабильного высоковольтного питания, позволя-
ет конструировать на их основе малогабаритные
сцинтилляционные детекторы радона с высокой
чувствительностью. Об актуальности и интересе
исследователей к этой задаче свидетельствует
значительное число публикаций и обзоров, по-
священных проблеме детектирования радона и
создания новых материалов для этой цели [6–8].

Традиционно материалом для сцинтилляци-
онных детекторов альфа-излучения служат полу-
проводниковые люминофоры типа AIIBVI – суль-
фиды или селениды цинка и кадмия, а также их
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твердые растворы, допированные медью, марган-
цем и другими активаторами. Такие сцинтилля-
торы обладают высокой эффективностью, но не
лишены серьезных недостатков. Одним из глав-
ных является деградация характеристик вслед-
ствие окисления халькогенидов цинка и кадмия
кислородом воздуха, от которого их невозможно
изолировать. Из других недостатков стоит отме-
тить заметное самопоглощение света люминес-
ценции, длительное (секунды) послесвечение и
высокую токсичность соединений кадмия и селе-
на. Оксидные сцинтилляторы лишены этих недо-
статков, а их низкий по сравнению с халькогени-
дами световыход не вызывает проблем при при-
менении, т.к. энергия альфа-частиц достаточно
велика. Одним их перспективных оксидных мате-
риалов является ортогерманат висмута Bi4Ge3O12
(BGO), также хорошо известный как эффектив-
ный сцинтиллятор γ-излучения [9]. Короткое время
высвечивания BGO в значительной степени ком-
пенсирует его невысокий световыход, снижая ко-
личество темновых импульсов за счет увеличения
времени сбора импульсов сцинтилляции, к кото-
рым в случае сульфидных сцинтилляторов добавля-
ется засветка из-за послесвечения от предшествую-
щих сцинтилляций. Степень светосбора в больших
сцинтилляционных камерах при использовании
ортогерманата висмута также выше, чем в случае
сульфидных сцинтилляторов из-за его значитель-
но большей отражательной способности по срав-
нению со слоем сульфида цинка-кадмия. Следует
также добавить высокую химическую стойкость
BGO и отсутствие собственной радиоактивности.
Все это делает ортогерманат висмута перспектив-
ным сцинтиллятором для регистрации альфа-из-
лучения [10].

Широкое использование в качестве материала
детекторов как α-, так и γ-ионизирующего излу-
чения ортогерманат висмута получил именно в
виде монокристаллов. Например, монокристал-
лы BGO успешно используют в сцинтилляцион-
ных болометрах [11, 12]. Они имеют превосходное
энергетическое разрешение и высокую эффек-
тивность, в то время как одновременное считыва-
ние теплового и светового сигналов позволяет
идентифицировать взаимодействующие частицы
(n, α, β, γ) благодаря их различной светоотдаче.

Альфа-частицы характеризуются коротким
пробегом в веществе, что исключает необходи-
мость больших объемов сцинтиллятора и снимает
условие его оптической прозрачности. Это откры-
вает возможность для применения порошкооб-
разных сцинтилляторов. В этом случае источни-
ком регистрируемого света является поверхность
слоя порошка, т.к. пробег альфа-частиц в плот-
ном веществе не превышает десятых долей мик-
рона. Так, например, использование порошкооб-
разных сцинтилляторов для обнаружения альфа-
излучающих радионуклидов в водных образцах с

помощью проточных ячеек было признано более
эффективным [13] по сравнению с монокристал-
лическими [14].

Использование порошкообразного BGO может
существенно удешевить материал и сделать его бо-
лее технологичным [15]. Кроме того, это позволяет
создавать рабочие окна детекторов любых разме-
ров, нанося сцинтилляционный порошок на про-
зрачную основу: такие детекторы называются сцин-
тилляционными экранами и были впервые предло-
жены в [16]. Подобные работы уже проводились на
примере сцинтилляционных порошков Gd2Si2O7:Ce
[17, 18], 6Li2CaSiO4:Eu2+ [19], GYAGG/6LiF [20] и
др. Для закрепления порошка на прозрачной ос-
нове, как правило, используют воск или эпоксид-
ный клей. Такие органические связующие имеют
малую радиационную стойкость и быстро разруша-
ются. Также применяют нанесение порошка люми-
нофора на подложку из суспензии (золя) в летучей
жидкости без нелетучего связующего, после удале-
ния которой порошок удерживается благодаря
сравнительно слабым электростатическим и ван-
дер-ваальсовым силам. Попытки повысить проч-
ность покрытия путем спекания порошка, как
правило, приводят к ухудшению его характери-
стик из-за химического взаимодействия с под-
ложкой (обычно силикатным стеклом).

В настоящей работе впервые опробовано за-
крепление слоя сцинтиллятора, состоящего из
порошка BGO субмикронного размера, на под-
ложке из плавленого кварца путем импульсного
лазерного облучения слоя. Показано влияние ре-
жима обработки на морфологию и кинетические
характеристики сцинтиллятора.

ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНАЯ ЧАСТЬ
Для синтеза высокодисперсного BGO исполь-

зовали метод соосаждения аммиаком из азотнокис-
лых растворов висмута и германия, подробно опи-
санный в [15]. В качестве исходных реактивов были
взяты Bi2O3 (99.9%, Aldrich), GeO2 (99.98% Aldrich),
70% HNO3 (ГОСТ 11125-84, Химмед) и водный рас-
твор 28%-ного NH3 (ГОСТ 24147-80, Химмед). На-
веску 0.3136 г Bi2O3 растворяли в 2 мл 35%-ной азот-
ной кислоты. Навеску 0.1008 г GeO2 суспензиро-
вали в 10 мл воды и затем прибавляли 800 мкл
10%-ного раствора аммиака, что приводило к рас-
творению оксида. В результате сливания полу-
ченных растворов оксида висмута и оксида гер-
мания получали истинный раствор, к которому
медленно прикапывали 30 мл 10%-ного раствора
аммиака. Полученный осадок выдерживали в ма-
точном растворе (состаривали) при постоянном пе-
ремешивании в течение суток. После отделения на
центрифуге осадок высушивали при 50°C в течение
5 ч. Фазовый состав полученного продукта опре-
деляли методом РФА с помощью дифрактометра
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Bruker D8 Advance (CuKα-излучение, Ni-фильтр и
LYNXEYE-детектор). Данные дифракции были
собраны в диапазоне углов 2θ от 5° до 75° с шагом
0.015°, временем накопления 0.3 с/шаг. Иденти-
фикацию дифракционных максимумов проводи-
ли с использованием базы данных PDF-2. Морфо-
логию и элементный состав изучали с помощью
растрового электронного микроскопа (РЭМ) Carl
Zeiss NVision40, оснащенного детектором Oxford
Instruments X-Max для проведения EDX-анализа.

Анализ состава и термической стабильности
молекул, адсорбированных на поверхности по-
лученных порошков BGO, был проведен с ис-
пользованием метода ТГ–МС на установке STA
449 F1 NETZSCH Jupiter TGA в сочетании с MS
QMS 403C-Aëolos (NETZSCH).

Для лазерной обработки использовали установ-
ку с полупроводниковым лазером с длиной волны
445 нм и мощностью 5 Вт, излучение которого фо-
кусировалось с помощью объектива с фокусным
расстоянием 50 мм в пятно размерами 250 × 50 мкм,
ориентированное под углом 45° к координатным
осям. С помощью координатного привода лазер-
ная головка могла перемещаться с шагом 75 мкм
по обеим координатам, что позволяло осуществ-
лять сканирование по площади, подвергая обра-
ботке поверхности размером до 150 × 150 мм. Сред-
няя мощность лазерного излучения была установ-
лена на 5% от максимальной с помощью широтно-
импульсной модуляции на частоте 10 кГц путем из-
менения коэффициента заполнения.

Сравнение интенсивности сцинтилляций про-
водили следующим образом. Стекло со слоем по-
рошка помещали на горизонтально расположен-
ный фотокатод ФЭУ измерительного стенда. Да-
лее непосредственно на слой порошка помещали
источник α-частиц, в качестве которого исполь-
зовали препарат, содержащий 12 кБк 241Am, герме-
тизированный тонкой напыленной пленкой титана
(применяется в детекторах дыма типа HIS-07).
Стенд затемняли, включали источник высокого
напряжения и с помощью осциллографа реги-
стрировали импульсы фототока ФЭУ. В случае
низкого уровня сигнала (например, для порошка
BGO до лазерной обработки) использовали напря-
жение на аноде ФЭУ 1300 В, в остальных случаях
использовалось напряжение 1000 В. При уровне
дискриминации, соответствующем 10 амплиту-
дам одноэлектронного импульса, скорость счета
импульсов составляла около 2500–3000 имп./с,
тогда как в отсутствие препарата импульсы такой
амплитуды не регистрировались. При этом чув-
ствительность к β- и γ-излучению практически от-
сутствовала: источник β- и γ-излучения ОСГИ-3
активностью 50 кБк цезия-137, поднесенный вплот-
ную к слою порошка BGO снаружи установки (че-
рез слой Al-фольги толщиной 50 мкм), не вызы-
вал увеличения скорости счета ни при каком уровне

дискриминации. Для определения средней ампли-
туды импульсов сцинтилляций устанавливали уро-
вень синхронизации осциллографа таким образом,
чтобы средняя частота запуска (измеряемая встро-
енным частотомером) была одинакова в каждом из-
мерении (около 100 имп./с). За оцениваемую вели-
чину принимали разницу между порогом дискрими-
нации и средним уровнем шума “нулевой” линии.

РЕЗУЛЬТАТЫ И ОБСУЖДЕНИЕ
Синтезированные частицы представляли собой

сросшиеся агломераты квазисферической формы
размером 0.5–0.8 мкм, состоящие из наноразмер-
ных кристаллитов (рис. 1а). РФА подтвердил од-
нофазность полученного высокодисперсного по-
рошка BGO (рис. 1б).

На подложки из оптического кварцевого стек-
ла методом полива помещали одинаковые коли-
чества суспензии синтезированного порошка BGO
(0.5 ± 0.05 мг) в 0.5 мл изопропанола (Химмед,
“ос.ч.”) таким образом, чтобы обеспечить равные
площади нанесения. После сушки при комнат-
ной температуре или при слабом подогреве под
рефлекторной лампой слои имели визуально оди-
наковую плотность, были полупрозрачными и
достаточно прочно удерживались на поверхности
кварцевого стекла. Толщина слоя порошка со-
ставляла ~50 мкм.

Лазерная обработка слоя порошка при мощно-
сти лазера 5 Вт и широтно-импульсной модуля-
ции (ШИМ) с коэффициентом заполнения 5%
осуществлялась в следующих режимах: I – при
экспозиции на точку 2 мс количество проходов
изменяли от 1 до 4; II – один проход со временем
экспозиции 1, 3, 5, 8 или 12 мс.

Общий вид слоев порошка, подвергнутых об-
работке в режимах I и II, приведен на рис. 2. В ре-
зультате лазерной обработки слой порошка визу-
ально темнеет и становится более прозрачным.
Степень этого изменения растет с экспозицией и
числом проходов. Обработка в несколько прохо-
дов приводит к меньшему потемнению, чем та же
суммарная экспозиция за один проход. При зна-
чительных экспозициях (более 8 мс) визуально
заметно испарение материала с образованием бело-
го дыма. Увеличение коэффициента заполнения
ШИМ до 10% и более с экспозицией свыше 2 мс
приводит к повреждению материала подложки,
при этом порошок BGO частично разлагается. На
подложке остается налет металлического вида.

Изучение поверхности слоя методом элек-
тронной спектроскопии показало, что под дей-
ствием лазерного излучения происходит испаре-
ние не только BGO, но и материала подложки.
Испаренное вещество конденсируется над по-
верхностью подложки, при этом на РЭМ-изобра-
жениях можно видеть формирование сфериче-
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ских частиц (рис. 3). Эти сферические частицы
соединены тонкими нитями, создающими плот-
ную “паутину” над поверхностью слоя (рис. 3, 4).
По данным энергодисперсионной рентгеновской
спектроскопии (EDX), состав сферических ча-
стиц строго соответствует ортогерманату висму-
та, а “нитей” – оксиду кремния. Отсутствие при-
меси кремния в сферических частицах является
положительным результатом, поскольку извест-
но, что соединение Bi4Si3O12 (структурный аналог
BGO) уступает ортогерманату висмута по своим
сцинтилляционным свойствам [21].

С ростом числа проходов или увеличением
времени экспозиции до 5 мс происходит рост
сферических частиц. “Паутина” SiO2 оседает на
их поверхности, а также на слое еще неиспарив-
шегося материала, связывая тем самым подложку
и нанесенный на нее BGO. Дальнейшее увеличе-
ние времени экспозиции (≥8 мс, режим I) приво-
дит к перегреву порошка, и размер частиц замет-
но уменьшается. В случае режима II при суммарной
экспозиции (≥8 мс), набранной за несколько про-
ходов, образцы не успевали нагреться до температу-
ры разложения. С ростом числа проходов наблюда-
ются слияние отдельных сферических частиц с об-
разованием крупных капель неправильной формы
и уплотнение окружающей их SiO2-“паутины”
(рис. 4).

Рис. 1. Микрофотографии синтезированных частиц BGO (а) и дифрактограмма синтезированного поликристалличе-
ского BGO (штрихами обозначено положение рефлексов на дифрактограмме BGO в соответствии с PDF 34-416) (б).
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Рис. 2. Общий вид образцов порошка BGO после ла-
зерной обработки в режимах I (а) и II (б), цифрами
обозначены поля с различным количеством проходов
(а) и поля с различным временем экспозиции (б).
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Рис. 3. Поверхность слоя BGO после лазерного облу-
чения в течение 2 мс.
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Рис. 4. Микрофотографии слоев BGO после обработки лазерным излучением (мощностью 5 Вт) в режимах I и II.
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В результате лазерной обработки в режиме I ам-
плитуда сцинтилляций с 4–4.5 мВ на исходном об-
разце возрастает до 10 мВ при одном проходе лазер-
ного облучения с экспозицией 2 мс и до 12 мВ при
двух проходах (рис. 5а). Дальнейшее увеличение
количества проходов привело к падению интенсив-
ности. При обработке в режиме II также наблюдал-
ся первоначальный рост амплитуды импульсов,
максимум которой 11 мВ наблюдался при экспози-
ции 3 мс. При увеличении экспозиции до 5 мс ам-
плитуда импульсов падала до 4.5 мВ, а при 8 мс и бо-
лее сцинтилляций не наблюдалось (рис. 5б).

Повышение интенсивности сцинтилляций в ре-
зультате лазерной обработки, по-видимому, вызва-
но сочетанием двух причин. Первой из них явля-
ется удаление из структуры частиц ортогерманата
висмута воды, вызывающей сильное тушение лю-
минесценции. Удаление происходит за счет нагре-

вания порошка до высоких температур в ходе лазер-
ной обработки. На кривых ТГ–МС (рис. 6) видно,
что при нагревании порошка BGO до 150°C и более
действительно происходит удаление молекул во-
ды и соединений азота, сохранившихся на поверх-
ности частиц после осаждения. Помимо этого, ча-
стичные испарение и плавление микрокристаллов
BGO под действием лазерного излучения приводят
к значительному, наблюдаемому в т.ч. визуально,
увеличению прозрачности покрытия, повышающе-
му эффективность светосбора “на просвет”, при
расположении фотоприемника по другую сторону
от препарата, испускающего α-частицы, возбуж-
дающие сцинтилляцию.

Временные характеристики сцинтилляции не
зависят от режима лазерной обработки (рис. 7).
Наблюдается лишь небольшое улучшение кине-
тических параметров. Так, времена высвечива-
ния сцинтилляции для исходного порошка BGO,
полученного методом соосаждения, составляют
61 нс (85%) по быстрой компоненте и 346 нс (15%)
по медленной. Для образца, облученного 2 раза
по 20 мс (I режим), времена высвечивания соста-
вили 52 нс (87%) по быстрой компоненте и 319 нс
(13%) по медленной. Данный результат может
быть связан с интенсивным дефектообразовани-
ем при быстрой закалке расплава, образовавше-
гося при лазерном облучении, однако изменения
кинетических параметров весьма незначитель-
ные и также могут быть обусловлены приборной
погрешностью при измерении.

Для сравнения кинетики сцинтилляции был
изготовлен эталонный образец – порошок пере-
тертого монокристаллического BGO с размером
частиц 1–4 мкм. Как видно на рис. 7, синтезиро-
ванный нами исходный порошок так же как и поро-
шок, прошедший импульсную лазерную обработку,
заметно превосходят перетертый из монокристалла

Рис. 5. Зависимости интенсивности сцинтилляций от экспозиции при режимах лазерной обработки I (а) и II (б); на
графике (б) точка, соответствующая 2 мс, перенесена с графика (а).
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по временным характеристикам, но уступают в ин-
тенсивности высвечивания. Существенным не-
достатком эталонного образца являются большие
времена высвечивания: 215 нс для быстрой ком-
поненты, на которую приходится 66% от сум-
марной энергии сцинтилляционного импульса,
и 848 нс для медленной. Высокие кинетические ха-
рактеристики высокодисперсных образцов BGO
по сравнению с монокристаллическими уже были
показаны нами ранее в случае γ-облучения [22],
также известно о зависимости световыхода от сте-
пени дефектности кристаллитов и об изменении
кинетических характеристик люминесценции по
сравнению с монокристаллами того же состава и
для других высокодисперсных неорганических лю-
минофоров [23–26].

Таким образом, синтезирован высокодисперс-
ный порошок и путем импульсного лазерного облу-
чения получены сцинтилляционные слои ортогер-
маната висмута. Несмотря на меньшую интенсив-
ность высвечивания по сравнению с перетертым
монокристаллическим образцом, по своим кине-
тическим характеристикам они существенно его
превосходят, что делает их привлекательными
для использования в качестве высокочувстви-
тельных сцинтилляционных экранов для реги-
страции α-излучения.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
В результате проведенного исследования раз-

работана методика иммобилизации порошка ор-
тогерманата висмута Bi4Ge3O12 на кварцевой под-
ложке методом импульсного лазерного облучения.
Показано, что при лазерной обработке происходит
испарение материала кварцевой подложки, что
приводит к эффективной иммобилизации частиц

BGO без нарушения их стехиометрии. При лазер-
ной обработке в оптимальном режиме интенсив-
ность сцинтилляций возрастает в три раза по
сравнению с исходным порошком, а также улуч-
шаются кинетические характеристики: сокраща-
ется длительность медленной компоненты вы-
свечивания и несколько возрастает ее доля в об-
щей интенсивности, что обеспечивает высокую
скорость счета событий.

Полученный материал обеспечивает большую
стойкость детектора к воздействию влаги и возду-
ха по сравнению с коммерческими аналогами при
сравнимой или более высокой эффективности
детектирования. Использование порошкообраз-
ного BGO позволяет существенно удешевить ма-
териал. Полученные сцинтилляционные экраны
могут быть использованы для создания малогаба-
ритных сцинтилляционных детекторов радона с
высокой чувствительностью.
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