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Стабильность радиационного синтеза ИАГ:Се керамики 1

Аннотация: радиационный синтез является принципиально новым, перспективным для
широкого использования методом получения керамики, люминофоров на основе YAG: Ce.
В настоящей работе приведены результаты исследований повторяемости люминесцентных
характеристик образцов керамики, синтезированных в ряде последовательных экспериментов.
Спектры люминесценции были измерены с помощью спектрофотометра Avantes AvaSpec-
2048L. Полученные люминесцентные характеристики сравнивались с характеристиками
коммерческих люминофоров, синтезированных традиционными методами. Показано, что
разброс спектральных характеристик (положения и полуширины полос) в образцах одной
серии не превышает 1.5%. На наш взгляд, использованный метод синтеза можно рассматривать
как перспективный метод получения высокопрочной многокомпонентной оксидной керамики.

Ключевые слова: белые светодиоды, иттрий-алюминиевый гранат, люминофор, керамика,
синтез в поле радиации, люминесценция.
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Введение. В настоящее время представляется интересным новый подход к синтезу
тугоплавких оксидных материалов с использованием радиационных технологий. В [1-2]
показано, что YAG: Ce керамика может быть синтезирована из смеси оксидов металлов
путем прямого воздействия на шихту мощного потока высокоэнергетических электронов.
Радиационный метод синтеза люминесцирующей керамики был использован впервые. Поэтому
необходимо выяснить, насколько результат синтеза изменяется в серии последовательных
экспериментов. В [3] показано, что люминесцентные свойства YAG: Ce керамики
люминофоров, керамики зависят от предыстории материалов. Дело в том, что синтез
материалов заключается в формировании YAG: Ce структур из набора прекурсоров,
отличающихся низкой реакционной способностью. При использовании твердотельных
реакций нужны высокие температуры не ниже 1600 - 1800 ◦ С. Для снижения температуры
синтеза твердотельные реакции преобразуют в жидкофазные. Для обеспечения хорошего
перемешивания исходного состава используют приемы, обеспечивающие однородность
взаимного распределения компонентов на этапе формирования шихты [4-5]. Для нагревания
при синтезе предлагается использовать хорошо управляемые способы лазерного воздействия
[6-11]. Тем не менее сложные режимы синтеза в экстремальных термических условиях не
обеспечивают достаточно хорошей воспроизводимости люминесцентных свойств люминофоров.
Поэтому продолжаются работы по совершенствованию существующих, разработке новых
технологий синтеза.
Образцы и методика исследования. Для синтеза готовилась шихта из смеси порошков

окислов Al 2 O 3 , Y 2 O 3 , Gd 2 O 3 и Ce 2 O 3 марок ХЧ. Соотношение окислов в шихте
соответствовало стехиометрическому. Частицы порошков окислов имели размеры около 1 мкм
и меньше. Шихта засыпалась в массивный медный тигель слоем толщиной 6 мм. На тигель с
шихтой направлялся поток электронов с энергией 1,4 МэВ от ускорителя ЭЛВ-6 с плотностью
мощности 23 КВт/см 2 . Сечение пучка гауссовской формы на полувысоте составляло 0,6 см 2 .

1Работа выполнена в рамках гранта AP08052050 Министерства образования и науки Республики Казахстан
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Пучок сканировал по поверхности тигля со скоростью 1см/с. Обработка всей поверхности
шихты в тигле составляла 36 с. В результате обработки в тигле формировалась серия образцов
керамики в виде капель с размерами до 4.0х2.0х0.5 см с твердой оболочкой и пористых внутри.
Вид образцов показан на рис. 1. Образцы имели высокую твердость, близкую к твердости
сапфира. Образцы YAG: Ce керамики имели характерный для YAG:Ce люминофоров светло-
желтый цвет и YAGG:Ce – темно-желтый.

Рисунок 1 - Фотография образцов YAG: Ce керамики

Для исследований были синтезированы 4 серии образцов, различающихся исходным
составом (таблица 1). Серии образцов различались концентрациями введенных в шихту в
качестве активатора Се и модификатора Gd, 35 и 37 - образцы без гадолиния, 36 и 38 -образцы
с гадолинием.

Таблица 1 – Состав шихты для синтеза образцов

№ Состав
35 Al2O3 (42,1%) + Y2O3(55,9%) + Ce2O3(2%)
36 Al2O3 (41,3%) + Y2O3(54,7%) + Ce2O3(4%)
37 Al2O3 (39,5%) + Y2O3(52,5%) + Ce2O3(2%) + Gd2O3(6%)
38 Al2O3 (38,7%) + Y2O3(51,3%) + Ce2O3(4%) + Gd2O3(6%)

При синтезе получалась серия образцов, как это показано на рис. 1. Каждому образцу
присваивался индивидуальный номер. Далее в тексте каждый образец обозначен номером 35-
1, 35-2 и т.д. После синтеза образцы измельчались механическим способом, помещались в
прозрачные пакеты.
Люминесцентные свойства образцов. Были проведены исследования наиболее

существенных для люминесцирующих материалов люминесцентных свойств: спектров
люминесценции. Спектры люминесценции были измерены с помощью спектрофотометра
Avantes AvaSpec-2048L при возбуждении излучением чипа с λ em= 450 нм. Спектры каждого
образца измерялись 10 раз, определялась погрешность измерения положения и полуширины
полосы в области 530 нм. Пример измерений спектров люминесценции образцов серий 35-38
показан на рис.2.

Приведенные спектры нормированы по интенсивности. Как видно, форма полосы мало
изменяется при многократном измерении люминесценции образцов одной серии. С целью
выявления отличий в характеристиках спектров люминесценции измерения каждого образца
eISSN 2663-1296 Bulletin of L.N. Gumilyov ENU. PHYSICS. ASTRONOMY Series, 2020, Vol. 133, №4
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Рисунок 2 - Спектры люминесценции образцов серий 35-38 при возбуждении излучением чипа на 450
нм. Последняя цифра – номер измерения

проводились 10 раз. Определялись средние значения и погрешность измерений для каждого
образца.

Для наглядного представления на рис.3 приведены все результаты измерений положения
полос люминесценции образцов серии 35-38. Как видно, для 10 измерений любого образца
результаты измерений различаются меньше, чем для разных образцов этой серии.

Такие же измерения и обработка были проведены при определении полуширин полос
люминесценции всех образцов 4-х серий. Проведенные исследования показали, что при
синтезе серии образцов в одном тигле при постоянных режимах наблюдается различие
eISSN 2663-1296 Л.Н. Гумилев атындағы ЕҰУ Хабаршысы. Физика. Астрономия сериясы, 2020, Том 133, №4

Вестник ЕНУ им. Л.Н. Гумилева. Физика. Астрономия, 2020, Том 133, №4
68



Ж.Т. Карипбаев, Г.К. Алпысова, В.М. Лисицын, Д.А. Мусаханов

Рисунок 3 - Диаграммы положений полос люминесценции в образцах 35-38 серии для 10 измерений
каждого образца

характеристик спектров люминесценции в образцах этой серии. Это различие невелико,
не превышает 1,5 нм для положений полос и 0,008 эВ для полуширин. Тем не менее это
необходимо учитывать при решении проблемы воспроизводимости результатов синтеза. В
табл. 2 приведены для примера результаты измерений положения и полуширины полос
люминесценции с указанием погрешности измерений каждого конкретного образца серии 35-38
и промышленных люминофоров SDL 3500, SDL 4000.

Таблица 2 – Значения положений и полуширин полос

Наименование λm, нм ∆E, эВ Наименование λm, нм ∆E, эВ
образца образца

ИАГ
35-1 552,7±1,0 0,44±0,008 36-1 555,4±0,95 0,448±0,002
35-2 550,6±1,0 0,46±0,0005 36-2 555,7±0,5 0,439±0,0015
35-3 553,7±0,5 0,447±0,0025 36-3 558,6±1,0 0,421±0,0035
35-4 555,3±1,0 0,442±0,004 36-4 554,4±0,5 0,46±0,0035
35-5 547,5±1,5 0,446±0,004 36-5 555,1±1,0 0,447±0,004
35-6 553,7±1,0 0,466±0,0025 36-6 555,4±1,0 0,447±0,006
35-7 552,7±1,0 0,462±0 36-7 555,1±1,0 0,447±0,0035
35-8 553,9±1,5 0,437±0,0015

ИАГГ
37-1 553,9±0,5 0,458±0,004 38-1 558,5±1,0 0,452±0,0015
37-2 554±0 0,456±0,0015 38-2 559,5±1,0 0,453±0,0025
37-3 555,3±1,0 0,461±0,0035 38-3 557,7±1,0 0,443±0,007
37-4 553,7±1,0 0,457±0,0015 38-4 556±1,0 0,457±0,0015
37-5 558,1±1,0 0,47±0,0055 38-5 557,1±0,9 0,454±0,004
37-6 53,6±0,5 0,458±0,0025 38-6 557,6±0,5 0,446±0,004
37-7 556,7±1,0 0,452±0,0035 38-7 555,9±1,0 0,468±0,0015
37-8 556,2±1,0 0,456±0,0015 38-8 557,1±1,0 0,452±0,002
37-9 555±1,0 0,46±0,004
37-10 553,9±0,5 0,466±0,0025

Промышленные люминофоры
SDL 3500 561±1,0 0,440±0,001 SDL 4000 560±0,5 0,446±0

eISSN 2663-1296 Bulletin of L.N. Gumilyov ENU. PHYSICS. ASTRONOMY Series, 2020, Vol. 133, №4
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Заключение. Выполненные исследования показали, что имеют место различия
в люминесцентных характеристиках образцов одной серии, превышающие погрешность
измерений. Отличия в характеристиках люминесценции различны в образцах разных серий,
но не превышают 1.5 нм для положений полос и 0,008 эВ для полуширин. Причинами
отличий характеристик разных серий могут быть следующие: неоднородность состава шихты,
получаемой при смешивании, или изменение температуры тигля при сканировании.
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YAG:Ce керамикаcының радиациялық синтезiнiң тұрақтылығы

Аннотация. Керамиканы кеңiнен қолдану үшiн синтездеу әдiстерiнiң iшiнде YAG:Ce негiзiндегi люминофорларды
радиациялық синтездеу әдiсi түбегейлi жаңа перспективтi әдiсi болып саналады. Бұл жұмыста бiрнеше қатарынан
синтезделген керамикалардың люминесценттiк сипаттамасының қайталануының зерттелу нәтижелерi көрсетiлген.
Люминесценция спектрлерi Avantes AvaSpec-2048L спектрофотометрi арқылы өлшенген. Алынған люминесценттiк
сипаттамаларын дәстүрлi әдiстермен синтезделген коммерциялық люминофорлармен салыстырылды. Бiр сериядағы
спектрлердiң сипаттамаларының (жолақтардың жартылай енi мен орны) ауытқулары 1,5%-дан аспайды. Бiздiң
ойымызша, қолданылынған синтез әдiсiн болашақта жоғары берiк көпкомпоненттi оксидтi керамика өнiмiн алуға
қолданылатын әдiс ретiнде қарастыруға болады.

Түйiн сөздер: ақ жарық диодтары, иттрий-алюминий гранат, люминофор, керамика, радиация өрiсiндегi синтез,
люминесценция.
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Stability of radiation synthesis of YAG:Ce ceramics

Abstract. Radiation synthesis is a fundamentally new, promising for widespread use method for the production of ceramics,
phosphors based on YAG: Ce. This work presents the results of studies of the repeatability of the luminescence characteristics
of ceramic samples synthesized in a number of successive experiments. Luminescence spectra were measured using an Avantes
AvaSpec-2048L spectrophotometer. The obtained luminescence characteristics were compared with the characteristics of com-
mercial phosphors synthesized by traditional methods. It is shown that the scatter of spectral characteristics (positions and
half-widths of bands) in samples of one series does not exceed 1.5%. In our opinion, the used synthesis method can be considered
as a promising method for obtaining high-strength multicomponent oxide ceramics.

Keywords: white LEDs, yttrium-aluminum garnet, phosphor, ceramics, synthesis in the radiation field, luminescence.
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