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LuTaO4是最高密度的闪烁体基质, 研究它的结构及其相变对单晶制备具有指导意义. 用固相法制备
了Lu2O3和Ta2O5摩尔比为 1 : 1时在不同温度下形成的多晶粉末, 用X射线衍射及Rietveld全谱拟合研
究了多晶粉末的物相和结构. 结果表明, Lu2O3 : Ta2O5摩尔比为 1 : 1的样品在 1740 ◦C时合成的物相为
M′-LuTaO4, 在 1800 ◦C时为M′-LuTaO4和M-LuTaO4的混合物, 在 1840 ◦C时全部转变为M-LuTaO4. 当
温度升高到 2058 ◦C时, 样品呈熔融状态, 对淬火得到的样品进行结构精修, 给出了M-LuTaO4, Lu3TaO7和

Ta2O5的晶胞和原子坐标参数, 它们的重量比分别占 78.1%, 18.9% 和 3.0%. 这些结果为制备以LuTaO4为基

质的高密度闪烁体单晶具有参考价值.

关键词: LuTaO4, 相变, 粉末衍射, Rietveld精修
PACS: 81.30.Dz, 81.10.Fq, 42.70.–a DOI: 10.7498/aps.63.248107

1 引 言

随着高能物理和核医学成像的发展, 具有高
密度和快衰减特性的新型无机闪烁晶体日益受到

重视 [1−5]. 闪烁体的高密度能够使其具有高的阻
止本领、短的辐照长度和高的X射线吸收系数, 这
将能够减小闪烁体探测器的体积, 节约成本; 快
的衰减则有利于提高时间分辨率 [6,7]. 由于稀土
钽酸盐中含有稀土原子和重原子Ta, 原子序数均
很大, 是重要的高密度闪烁基质. Yb3+掺杂的

RETaO4(RE = Gd, Y, Sc)具有很强且宽的吸收
和发射带, 这有利于实现超短脉冲和可调谐激光输
出, 此材料有望成为新型全固态超短脉冲激光工
作物质 [8,9]. LuTaO4是密度最高的发光材料基质

之一, 达到了 9.8 g·cm−3, 并且其本身具有良好的
发光性能, 钽酸根的衰减寿命也在微秒量级 [10−14],
因此LuTaO4可以作为重闪烁体的基质和重闪烁

体. Nd : LuTaO4 的荧光寿命在 263.2 ns左右 [15],

因而Nd : LuTaO4有望成为新型重闪烁体.
稀土钽酸盐的相图已有报道. 20世纪 90年代

Yokogawa等 [16−18]研究了Y2O3-Ta2O5, Gd2O3-
Ta2O5, Sc2O3-Ta2O5三种钽酸盐的高温物相结

构以及相应的相变, 但是前一种化合物组分比在
50 mol%—100 mol%, 制备样品温度为 1350, 1500,
1700 ◦C, 温度和组分区间间隔都很大, 不够精细.
Siqueira等 [19]研究了由固相反应合成镧系钽酸盐

晶体材料, 其最佳条件是温度在 1300 ◦C左右, 反
应 14 h左右. LuTaO4具有两种结构, 即空间群为
I2/a的M型结构和空间群为P2/a 的M′型结构,
均属于单斜晶系, 这两种结构的生成取决于使用的
工艺条件 [20]. 一般认为, 稀土钽酸盐RETaO4

[19]

在低温下制备获得的是M′相, 在高温下制备获得
的是M相. 但实验发现, 在高温下很难获得纯的
M-LuTaO4, 其有更复杂的相变, 此前未见报道. 另
外, 由于LuTaO4熔点高, 温度测量及其样品获得
较为困难, 目前关于Lu2O3-Ta2O5的高温物相结
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构分析目前也未见报道.
本文通过中频感应加热, 采用高温淬冷法 [21],

制备了 1500—2000 ◦C以上的Lu2O3 : Ta2O5摩尔

比为 1 : 1所形成的多晶. 用X射线衍射法及Ri-
etveld全谱拟合法研究清楚了多晶的物相和结构变
化情况, 为以LuTaO4为基质的单晶制备

[22,23]提

供参考, 以探索新型高密度稀土钽酸盐闪烁体.

2 实 验

2.1 多晶粉末制备

以高纯度 (99.99%)粉体Lu2O3和Ta2O5为初

始原料, 按照Lu2O3 : Ta2O5摩尔比为 1 : 1组分

配料 20 g, 用精度为 0.0001 g的高精度电子天平分
别称量, 将混合物放置于玛瑙研钵中, 经反复研磨
30 min使其充分混合后, 压成Φ15 mm × 4 mm片
状 (6片). 然后将原料放置在特制铱坩埚中通过中
频加热炉在氮气气氛下分别加热到不同温度, 保持
10 h左右,使之充分反应. 在恒温状态下,将样品迅
速从炉中的坩埚内取出放入室温下的去离子水中

淬火处理, 接着将样品放置烘箱 (恒温 60 ◦C左右)
中烘干, 取样仔细研磨获得测试样品.

2.2 性能表征

采用由Raytek公司生产的 3i(TM)便携式红
外测温仪 (RAYR3I1MSCU)测试固相反应时的温
度, 该测温仪可快速进行非接触、无损的温度测量.

采用荷兰菲利浦公司生产的X′pert PRO X
射线衍射仪, 对实验制备的多晶粉体进行X射
线衍射 (XRD)测试. X射线衍射仪为Cu靶的
辐射, 波长λ(κα1) = 0.1540598 nm, λ(κα2) =

0.1544426 nm, 管电压 40 kV, 管电流 40 mA, 扫描
方式为连续扫描, 扫描速度为0.0334923◦ s−1, 扫描
范围10◦—60◦. 以上所有测试均在室温下进行.

3 结果与讨论

3.1 Lu2O3 : Ta2O5为1 : 1时的相变化

当用提拉法试图生长M-LuTaO4单晶时, 从熔
体提拉得到的透明晶块为M-LuTaO4和Lu3TaO7.
据此分析, Lu2O3 : Ta2O5摩尔比为 1 : 1时的样品

的熔体在淬火过程中, 从高温到室温需要一定时
间 (约为 10 s), 在此时间内熔体结晶为M-LuTaO4

和Lu3TaO7的混合相, 并含有少量的Ta2O5(见下
面精修分析). 图 1给出了M-LuTaO4, M′-LuTaO4,
Lu3TaO7和Ta2O5的XRD图谱,这些XRD图谱分
别来源于 ICSD (#153366), ICSD (#155662),粉末
衍射卡No.24-697以及 ICSD (#95462). 根据XRD
图谱中的衍射角 2θ所对应的一些峰位可以用来

区分M-LuTaO4, M′-LuTaO4, Lu3TaO7和Ta2O5.
从图 1中可知, M-LuTaO4结构的衍射角 2θ峰位

主要在 16.4◦, 18.8◦, 30.0◦, 45.7◦, M′-LuTaO4结构

的衍射角 2θ峰位主要在 24.1◦, 37.3◦, 44.0◦, 54.0◦,
立方相Lu3TaO7 (空间群为Fm3̄m)结构的衍射角
2θ峰位主要在 30.0◦, 34.6◦, 49.7◦, 59.1◦, 正交相
Ta2O5 (空间群为Pccm)结构的衍射角 2θ峰位主

要在22.9◦, 28.2◦, 36.6◦, 55.3◦.

10 20 30 40 50 60

M'-LuTaO4

M-LuTaO

Lu3TaO7
/
a
rb

. 
u
n
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s

2θ/(O)

Ta2O5

图 1 M-LuTaO4 (ICSD#153366), M′-LuTaO4

(ICSD#155662), Lu3TaO7 (PDF No.24-697),
Ta2O5 (ICSD#95462)的XRD图谱

图 2是将图 1中M-LuTaO4 (ICSD#153366)
的衍射角 2θ在 45◦—55◦范围内放大的XRD图谱.
将Lu2O3 : Ta2O5的摩尔比为 1 : 1的样品加热到

不同温度后, 再经过高温淬冷后进行XRD测试,
与图 1中的XRD图谱对比可以得出, 在图 3中温

度为 1740 和 1800 ◦C的样品的XRD图谱中的衍
射角 2θ峰位在 24.1◦, 37.3◦, 44.0◦, 54.0◦左右存在
衍射峰, 表明温度为 1740和 1800 ◦C的样品中含
有M′-LuTaO4相, 并且温度为 1740 ◦C的样品与
图 1中M′-LuTaO4的XRD图谱一致, 无杂相, 即
温度为 1740 ◦C样品的物相是M′-LuTaO4相; 而温
度为 1800 ◦C以上样品XRD图谱中的衍射角 2θ峰

位在 16.4◦, 18.8◦, 30.0◦, 45.7◦存在衍射峰, 表明
温度为 1800 ◦C以上的样品都含有M-LuTaO4相,
并且温度为 1800 ◦C的样品与图 1中M′-LuTaO4

和M-LuTaO4的XRD图谱一致, 无杂相, 表明温
度为 1800 ◦C样品的物相是M′-LuTaO4相和M-
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LuTaO4相的混合相. 如图 2所示, M-LuTaO4结构

的衍射角 2θ峰位在稍微大于 50◦ (在 50.6◦时峰值
最大)存在衍射峰, 即温度为 1840, 1890, 1930 ◦C
的样品与图 1中M-LuTaO4的XRD 衍射图谱一
致, 无杂相, 表明温度为 1840, 1890, 1930◦C的样
品物相是M-LuTaO4相. 而温度为 2058 ◦C样品
的XRD图谱中的衍射角 2θ峰位在 22.9◦, 30.0◦,
34.6◦, 49.7◦和 59.1◦左右出现衍射峰, 且在 30◦左
右的衍射峰值明显很强, 表明此样品除含有M-
LuTaO4外还含有一定量的立方相Lu3TaO7和少

量的正交相Ta2O5. 经过观察加热样品的融化状
态可知, Lu2O3 : Ta2O5摩尔比在 1 : 1时样品的

熔点在 2050 ◦C左右. 通过与图 1中的XRD图谱
对比可以得出, 当样品达到 2058 ◦C时, 其XRD
图谱与图 1中M-LuTaO4 的XRD图谱比较一致,
并含有立方相Lu3TaO7和少量的正交相Ta2O5,
其他并无杂相, 这就表明Lu2O3 : Ta2O5摩尔比

为 1 : 1 的样品在 2058 ◦C的物相是M-LuTaO4

和立方相Lu3TaO7的混合相, 并含有少量的正交
相Ta2O5.

M-LuTaO

/
a
rb

. 
u
n
it
s

2θ/(O)

46 48 50 52 54

图 2 M-LuTaO4 (ICSD#153366) 的衍射角 2θ在

45◦—55◦范围内的XRD图谱

/
a
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. 
u
n
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s

2θ/(O)

10 20 30 40 50 60

2058 C

1930 C 

1890 C 

1840 C 

1800 C 

1740 C 

图 3 Lu2O3 : Ta2O5 摩尔比为 1 : 1在不同温度下烧结

后的室温下的XRD图谱

因此, 图 3表明Lu2O3 : Ta2O5摩尔比为 1 : 1

的样品在 1740 ◦C 的物相是M′-LuTaO4相, 在
1800 ◦C的物相是M′-LuTaO4相和M-LuTaO4相

的混合相, 在 1840 ◦C到 1940 ◦C的物相是M-
LuTaO4相, 在 2058 ◦C的物相是M-LuTaO4和立

方相Lu3TaO7 的混合相, 并含有少量的正交相
Ta2O5, Lu2O3 : Ta2O5的摩尔比为 1 : 1时的多晶

相变情况如图 4所示.

M-LuTaO4+Lu3TaO7+Ta2O5

M-LuTaO4

M'-LuTaO4+M-LuTaO4

M'-LuTaO4

1740 C

1800 C

1840 C

1940 C

2040 C

2058 C

图 4 Lu2O3 : Ta2O5 的摩尔比例为 1 : 1时制备的多晶

相变

3.2 高温Lu2O3 : Ta2O5为1 : 1时的多晶

结构和组成

为获取Lu2O3和Ta2O5的摩尔比为 1 : 1的

样品在 2058 ◦C (可观察到处于熔融状态)下淬
火得到的多晶样品的结构, 用Rietveld方法对它
的XRD数据进行了全谱拟合. 通过前面的分

析, 其结构与空间群为B112/b的M-LuTaO4、空

间群为Fm3̄m的立方相Lu3TaO7、空间群为Pccm

的正交相Ta2O5三相吻合. 因此, 在对它的结
构进行精修时, 以M-LuTaO4, Lu3TaO7和Ta2O5

的结构数据作为初始参数进行XRD全谱拟合,
其中, M-LuTaO4和Ta2O5的初始值分别来源于

ICSD(#153366)和 ICSD(#95462). 由于Lu3TaO7

与Y3TaO7的结构相似, 所以从Lu3TaO7的粉末衍

射卡No.24-697获得它的晶胞初始参数 (晶胞参数
a = 0.51810 nm, b = 0.51810 nm, c = 0.51810 nm
和体积V = 0.13907 nm3), 对从 ICSD(#79396)导
出Y3TaO7的 cif文件数据中的晶胞参数a, b, c 和
体积V 进行修改, 得出Lu3TaO7的拟合初始数据.
精修使用的软件是GSAS[24], 峰形函数为Pseudo-
Vogit.

拟合中, 对它们的晶格参数、背底函数、各原子
坐标位置和各原子的各向同性温度因子进行了精

修, 结果如表 1和图 5所示.
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表 1 Rietveld全谱拟合的M-LuTaO4, Lu3TaO7和Ta2O5晶体结构参数, 其空间群分别为B112/b (No. 15),
Fm3̄m (No. 225), Pccm (No. 49)

离子
Wyckoff M-LuTaO4 Lu3TaO7 Ta2O5

位置 x y z 温度因子占位率 x y z 温度因子占位率 x y z 温度因子占位率

Lu3+ 4e/32f 0 0.25000.6283 0.01959 1.0000 0.02500.02500.0250 0.11813 0.0937

Ta5+1 4e/4a/2a 0 0.25000.1066 0.02698 1.0000 0 0 0 0.01000 0.2500 0 0 0 0.80000 1.0000

Ta5+2 2b 0.5000 0.5000 0 0.33000 1.0000

O2−
1 8f/8c/2c 0.18050.17520.1207 0.00071 1.0000 0.25000.25000.2500 0.03100 0.4375 0 0.5000 0 0.43000 1.0000

O2−
2 8f/48g/4q0.19210.26170.3968 0.00882 1.0000 0.25000.25000.3530 0.02100 0.0729 0.3190−0.0020 0 0.39000 1.0000

O2−
3 4e 0 0 0.2500 0.48000 1.0000

O2−
4 2h 0.5000 0.5000 0.2500 0.49000 1.0000

重量比 0.78098 0.18940 0.02962

a, b, c, α, 0.692220 nm, 0.50245 nm, 0.51780 nm, 0.51780 nm, 0.61410 nm, 0.37787 nm,

β, γ, V 1.08047 nm, 90◦, 90◦ 0.51780 nm, 90◦, 90◦, 90◦, 0.78006 nm, 90◦, 90◦, 90◦,

130.97◦, 0.283746 nm3 0.138829 nm3 0.181061 nm3

Rp, Rwp 0.0907, 0.1181

20 40 60 80
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图 5 (网刊彩色) Lu2O3 : Ta2O5摩尔比为 1 : 1制备的

多晶样品XRD的Rietveld全谱拟合

表 1给出了多晶粉体拟合的剩余方差因子、加

权剩余方差因子, 最终修正因子达到Rp = 9.07%,
Rwp = 11.80%. 从图 5中也可以看出, 全谱拟合图
谱与实验观测图谱的差值很小,表明拟合结果良好.
这充分说明, Lu2O3 : Ta2O5摩尔比为 1 : 1制备的

多晶样品是空间群为B112/b的M-LuTaO4, 空间
群为Fm3̄m的立方相Lu3TaO7, 空间群为Pccm

的正交相Ta2O5三相的混合物. 由精修结果计
算出M-LuTaO4, Lu3TaO7和Ta2O5重量比分别占

78.098%, 18.940% 和 2.962%, 说明样品的绝大部
分成分是M-LuTaO4, 其次是立方相Lu3TaO7, 仅
有少量的正交相Ta2O5.

拟合给出的M-LuTaO4晶胞参数为 a =

0.69220 nm, b = 0.50245 nm, c = 1.08047 nm,
初始值 a = 0.6921 nm, b = 0.50235 nm, c =

1.0807 nm; 空间群为Fm3̄m的Lu3TaO7晶胞参数

为 a = 0.51780 nm, 初始值 a = 0.518 nm; 空间
群为Pccm的Ta2O5晶胞参数为a = 0.61410 nm,
b = 0.37787 nm, c = 0.78006 nm, 初始值 a =

0.6217 nm, b = 0.3677 nm, c = 0.7794 nm, 可以
看出精修前后的晶胞参数是比较接近的.

精 修 给 出 的M-LuTaO4的 密 度 为

9.830 g·cm−3, Lu3TaO7的密度为 9.779 g·cm−3,
是高密度发光材料基质.

4 结 论

本文用固相法制备了Lu2O3和Ta2O5摩尔比

为 1 : 1在不同温度下的多晶粉末, 并利用XRD
和Rietveld全谱拟合研究了其相应的结构和相变.
实验表明, Lu2O3 : Ta2O5摩尔比为 1 : 1的样品

在 1740 ◦C的物相是M′-LuTaO4相, 在 1800 ◦C的
物相是M′-LuTaO4 相和M-LuTaO4相的混合相,
在 1840 ◦C时全部转变为M-LuTaO4, 至 2058 ◦C
则样品出现熔融, 此时的物相是M-LuTaO4和

立方相Lu3TaO7的混合相, 并含有少量的正交
相Ta2O5. M-LuTaO4和Lu3TaO7的密度分别为

9.830, 9.779 g·cm−3,是高密度发光材料基质. 研究
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对探索以M-LuTaO4为基质的新型高密度闪烁体

的单晶制备具有指导作用.
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Phase transition and structure of LuTaO4
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Abstract
Since LuTaO4 is a scintillator host with the highest density, it is important to investigate the structure and phase

transition for its single crystal preparation. The polycrystalline formed by the mixture of Lu2O3 : Ta2O5 with the molar
ratio 1 : 1 is prepared by solid state reaction method at different temperatures. The phase transitions and structures
of the polycrystalline powders are investigated by X-ray diffraction and Rietveld refinement. The results show that
the polycrystalline has a single phase M′-LuTaO4 when sample is prepared at 1740 ◦C, it presents a mixture phase of
M′-LuTaO4 and M-LuTaO4 at 1800 ◦C, and it displays a single phase M-LuTaO4 at 1840 ◦C. The sample is melted
when the calcined temperature is 2058 ◦C, the melt is quenched and the polycrystalline is the mixture of M-LuTaO4,
Lu3TaO7 and Ta2O5 , whose structural parameters, including the lattice parameters, atomic fraction coordinates, etc.
are obtained by Rietveld refinement to their X-ray diffraction pattern, and the results show their weight ratios are 78.1%,
18.9% and 3.0%, respectively. These results are valuable for the single crystal growth of the heavy scintillators with the
host LuTaO4.

Keywords: LuTaO4, phase transition, powder X-ray diffraction, Rietveld refinement
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