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Импульсная фотолюминесценция синтезированных в поле радиации
люминофоров на основе YAG:Ce 1

Аннотация: в настоящей работе предпринята попытка синтеза люминофора с
использованием мощных потоков жесткой радиации. Для синтеза керамики YAG:Се
готовилась шихта с составом, соответствующим стехиометрическому, из оксидов иттрия,
алюминия. В состав шихты добавлялся оксид гадолиния в качестве модификатора и
оксида церия в качестве активатора. Измерения спектров фотолюминесценции образцов
люминофоров производились при помощи флуоресцентного спектрофотометра Cary Eclipse
фирмы «Аджилент». Кинетические характеристики измерялись через монохроматор МДР-
204, ФЭУ «Hamamatsu h10720-20». Спектры люминесценции имеют типичный для
такой керамики или люминофора вид. В результате воздействия потока радиации была
синтезирована керамика со структурой YAG:Се или YAGG:Се в зависимости от введения
гадолиния.
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Введение. Люминофоры, керамика на основе YAG:Ce являются перспективными
для использования в светодиодах (LED) [1], в качестве сцинтилляторов [2]. YAG:Ce
люминофоры, керамика представляют собою многокомпонентные системы. Синтез их
осуществляется при высоких температурах, длительное время, что не позволяет обеспечить
хорошую воспроизводимость качества материалов. Поэтому продолжаются поиски и
совершенствование технологий их синтеза. Кроме наиболее распространенных методов с
использованием твердофазных реакций [3] разрабатываются и другие: лазерной абляции
[4], золь-гель метод [5], гидротермальный [6], соосаждения [7], с использованием горения
[8] и др. Наиболее распространенным является синтез с использованием твердофазных
реакций. Твердофазный синтез, как и другие перечисленные, требует использования высоких
температур. Одним из возможных вариантов может быть синтез керамики в поле мощных
потоков радиации. Температуры плавления компонентов – от 2455 ◦ С в Y 2 O 3 до 2075 ◦ С
в Al 2 O 3 . Поэтому воспроизводимость результатов синтеза низкая: элементный состав
микрокристаллов существенно отличается от заложенного в шихту, изменяется состав разных
партий люминофора даже при синтезе в одинаковых условиях и одинакового исходного состава
шихты. Сказывается это и на люминесцентных свойствах люминофоров. В настоящей
работе приведены результаты исследований структурных и люминесцентных свойств YAG:Ce
керамики, синтезированной в поле.
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 имели размеры около 1 мкм и
меньше. Шихта засыпалась в медный тигель слоем толщиной 6 мм. На тигель с шихтой

1Работа выполнена в рамках гранта AP08052050 Министерства образования и науки Республики Казахстан
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направлялся поток электронов с энергией от 1,4 МэВ ускорителя ЭЛУ-6. Возможность
использования такого метода впервые была продемонстрирована в работах [9-11]. Синтез
в поле радиации, очевидно, должен способствовать протеканию твердофазных реакций.
В настоящей работе были синтезированы люминофоры разных составов с различным
содержанием шихты: Y 2 O 3 - от 22 до 36 вес%, Al 2 O 3 - от 56 до 62 вес%, Ce 2 O 3 - от
4.8 до 9.1 вес%, Gd 2 O 3 - от 0 до 12 вес% (Таблица 1).

Таблица 1 – Исходный состав синтезированных образцов YAG:Ce и YAGG:Ce керамики

Номер образца Состав
Al2O3 Y2O3 Ce2O3 Gd2O3

1 59,5% 35,7% 4,8%
2 56,8% 34,1% 9,1%
3 59,5% 23,8% 4,8% 11,9%
4 56,8% 22,7% 4,8% 11,4%
5 56,8% 34,1% 9,1%
6 59,5% 23,8% 4,8% 11,9%
7 59,5% 35,7% 4,8%
8 56,8% 34,1% 9,1%
9 56,8% 22,7% 9,1% 11,4%

Смесь порошков стехиометрического состава насыпалась в углубления массивного медного
тигля глубиной 5 мм и площадью до 40х120 мм 2 . На тигель направлялся мощный поток
электронов, выведенный из вакуума в среду с атмосферным давлением через систему
дифференциальной вакуумной откачки. Пучок сканировал по поверхности тигля со
скоростью 1 см/с. В сечении плотность пучка электронов имела гауссово распределение
с диаметром 7 мм у поверхности шихты. Время воздействия потока электронов в
каждой точке поверхности тигля составляло 1 с. После радиационного воздействия шихта
быстро застывала, образуя керамический образец. После однократного облучения тигель
охлаждался, образцы вынимались из тигля. Структура и элементный состав этих образцов
описывались в [12]. Спектры люминесценции образцов и спектры возбуждений люминесценции
измерялись с помощью флуоресцентного спектрофотометра Agilent Cary Eclipse. Кинетика
фотолюминесценции регистрировалась ФЭУ Хамаматсу через монохроматор при возбуждении
азотным лазером на длине волны 337 нм.
Результаты. Синтезированные образцы представляли собою керамические шарики

диаметром 3-6 мм характерного желтого цвета. Образцы дробились в порошок, измерялись
спектры фотолюминесценции при возбуждении излучениями лазера и чипов с γ 337 и 450
нм. Были проведены исследования наиболее существенных для люминесцирующих материалов
люминесцентных свойств: спектров люминесценции и кинетики затухания люминесценции.
Установлено, что основные люминесцентные характеристики синтезированных образцов
керамики в основном подобны известным образцам, полученным традиционными методами
твердофазного синтеза люминофоров [13]. Спектры люминесценции при возбуждении на 337
и 450 нм не различаются (Рисунок 1). На рисунках 2 приведены результаты исследования
спектров люминесценции раздробленных в порошок образцов разных составов, спектры
люминесценции имеют вид монополосы при возбуждении 337 нм.

Из сопоставления результатов измерения характеристик спектров можно видеть следующее.
Имеет место большой разброс положений и полуширин полос люминесценции. В ИАГ:Се
керамических образцах положения полос находятся в пределах от 546 до 563 нм, полуширина
от 0,42 до 0,49 эВ. В ИАГГ:Се от 548 до 570 нм и от 0,44 до 0,48 эВ соответственно.
В целом видна такая тенденция: введение гадолиния приводит к смещению полосы в
красную область. Большой разброс в характеристиках полос объясняется следующим. В
сильнодефектных системах, которыми являются образцы ИАГ:Се керамики, центр свечения
является элементом нанодефекта, комплексного дефекта. Нанодефект формируется в процессе
синтеза. При высокой скорости синтеза керамики формирование не успевает завершиться.
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Рисунок 1 - Спектры люминесценции образцов керамики при возбуждении 337 и 450 нм

Рисунок 2 - Спектр люминесценции образцов ИАГ (а) и ИАГГ (б) керамики при возбуждении 337 нм

Поэтому небольшие различия в режимах синтеза, прежде всего при подготовке смесей,
могут приводить к отклонениям структуры нанодефекта. Мы полагаем, что различие
в формах полос свидетельствует о том, что структура окружения центров свечения в
ИАГ:Се образцах разной предыстории различается. Это очевидно является результатом
разницы в технологических режимах их синтеза. Предполагается, что наблюдаемый
разброс характеристик люминесценции обусловлен различием структуры нанодефектов в
синтезированных в разных условиях люминофорах. Все нанодефекты в ИАГ:Се люминофорах
имеют подобный элементный состав: ионы матрицы, активатора, модификатора, собственные
дефекты решетки, но различное их соотношение и взаимное распределение в нанодефекте
[14]. Положение максимумов, полуширины спектров, кинетические параметры на длине
волны регистрации 540 нм импульсной фотолюминесценции представлены в таблице 2.
Элементный состав изготовленных образцов ИАГ:Се, ИАГГ:Се отличаются от заложенного
при изготовлении шихты. Доля ионов алюминия превышала заложенную при формировании
шихты относительно доли Y, Ce, Gd. Следовательно, полученная керамика имеет
нестехиометрический состав.
ISSN 2616-6836 Л.Н. Гумилев атындағы ЕҰУ Хабаршысы. Физика. Астрономия сериясы, 2020, Том 132, №3
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Таблица 2 – Исходный состав синтезированных образцов YAG:Ce и YAGG:Ce керамики

№ образца λ возб=337 nm Параметры кинетики
фотолюминесценции на λ = 540 нм

∆E, eV λmax τ1 A1 τ2, нс A2

1 0,494371 563 38,78 0,51 70 0,6
2 0,427453 545 62,34
3 0,477145 570 28 0,5 64,29 0,6
4 0,459989 548 21,44 0,85 60 0,37
5 0,441487 546 65
6 0,441029 554 29 0,4 62 0,69
7 0,422713 548 67,71
8 0,456703 550 70
9 0,484883 570 37,16 0,475 68,37 0,6

Рисунок 3 - Кинетика фотолюминесценции ИАГ керамик при возбуждении 337 нм

На рисунке 3 представлены результаты исследования кинетики затухания люминесценции
синтезированных образцов керамики после возбуждения наносекундным импульсом измерения
лазера на 337 нм. В большинстве исследованных образцов керамики имеет место по крайней
мере двухстадийный характер затухания с характеристическими временами нс и длительный
в микросекундном диапазоне. Для некоторых образцов характер затухания описывается одной
экспонентой. Имеет место различие в соотношениях амплитуд затухания на первой стадии.
Заключение. Проведены исследования люминесцентных характеристик образцов ИАГ:Се

керамики синтезированной в поле радиации. В основных чертах спектральные и кинетические
характеристики люминесценции керамики подобны известным для ИАГ:Се люминофоров и
керамики, полученной с использованием методом твердотельных реакции. Следовательно,
радиационный способ синтеза люминесцирующей керамики принципиально отличающийся от
существующего, может рассматриваться как альтернативный. Показано, что характеристики
люминесценции синтезированных образцов имеют большой разброс. Объясняется это в
рамках представлений о том, что центр свечения — ион церия, который является элементом
нанодефектов, формирующихся в процессе синтеза.При синтезе образцов поле радиации,
который реализуется в течение 1 с, формирование нанодефектов не завершается. Необходим
последующий отжиг образцов для завершения их формирования.

Список литературы
1 Michalik D., Sopicka-Lizer M., Plewa J., Pawlik T. Application of mechanochemical processing to synthesis of
YAG:Ce garnet powder // Archives of metall urgy and materias – 2011. - № 56. - P. 1257-1264.

2 Osipov V.V., Ishchenko A.V., Shitov V.A., Maksimov R.N., Lukyashin K.E., Platonov V.V., Orlov A.N., Osipov
S.N., Yagodin V.V., Viktorov L.V. et al. Fabrication, optical and scintillation properties of transparent YAG:Ce //
Opt. Mater. – 2017. - № 71. – Р. 98–102.

3 Husnen R. Abd, Zainuriah Hassan, Naser M. Ahmed, Forat H. Alsultany, Ahmad F. Omar, Ce-doped YAG phosphor
powder synthesized via microwave combustion and its application for white LED // Opt.Eng. – 2019. - Т. 58. - №2.
- P. 027110.

ISSN 2616-6836 Bulletin of L.N. Gumilyov ENU. PHYSICS. ASTRONOMY Series, 2020, Vol. 132, №3

77



Импульсная фотолюминесценция синтезированных в поле радиации люминофоров на основе YAG:Ce

4 Choe J.Y. Luminescence and compositional analysis of Y3Al5O12:Ce films fabricated by pulsed-laser deposition //
J. Mat. Res. Innovat. – 2002. – № 6. – P. 238-241.

5 Murai S., Fujita K., Iwata K., Tanaka K. Scattering-based hole burning in Y3Al5O12:Ce3+ monoliths with hierar-
chical porous structures prepared via the sol-gel route // J. Phys. Chem: C. – 2011. – № 36. – P. 17676–17681.

6 Hakuta Y., Haganuma T., Sue K., Adschiri T., Arai K. Continuous production of phosphor YAG:Tb nanoparticles
by hydrothermal synthesis in supercritical water // Materials Research Bulletin. – 2003. – № 38. – P. 1257-1265.

7 Mech A., M. Karbowiak, L. Kepinski, A. Bednarkiewicz, W. Strek Structural and luminescent properties of nano-
sized NaGdF4: Eu3+ synthesised by wet-chemistry route // Journal of Alloys and Compounds. – 2004. – № 380.
– P.315–320.

8 Huczko A. Fast combustion synthesis and characterization of YAG:Ce3+ garnet nanopowders // Phys. Status Solidi
B. – 2013. – V. 250. - № 12. – P. 2702–2708.

9 Лисицын В.М., Голковский М.Г., Лисицына Л.А., Даулетбекова А.К., Мусаханов Д.А., Ваганов В.А.,
Тулегенова А.Т., КарипбаевЖ.Т. Люминесцирующая керамика на основе MgF2 // Известия высших учебных
заведений. Серия Физика. - 2018. - T. 10. - № 61. - С.144-148.

10 Lisitsyn V., Lisitsyna L., Dauletbekova A., Golkovskii M., Karipbayev Zh., Musakhanov D., Akilbekov A.,
Zdorovets M., Kozlovskiy A., Polisadova E. Luminescence of the tungsten-activated MgF 2 ceramics synthesized
under the electron beam // Nuclear Instruments and Methods in Physics Research Section B: Beam Interactions
with Materials and Atoms. – 2018. - № 435. – P.63-267.

11 Lisitsyn V. M., Golkovskii M. G., Lisitsyna L. A., Dauletbekova A. K., Musakhanov D.A., Vaganov V. A., Tulegen-
ova А.T., Karipbayev Zh.T. MgF 2 -Based Luminescing Ceramics // Russian Physics Journal. - 2019. - T.61. - №
10. – Р. 1908–1913.

12 Lisitsyn V.M., Golkovsky M.G., Musakhanov D.A., Tulegenova A.T., Abdullin K.A., Aitzhanov M.B. YAG based
phosphors, synthesized in a field of radiation // Journal of Physics: Conference Series. 2018. - T.1115. - № 5. – Р.
052007.

13 Mussakhanov D.A., Tulegenova A.T., Lisitsyn V.M., Golkovsky M.G., Lisitsyna L.A., Abdullin Kh.A., Aitzhanov
M.B., Karipbayev Zh., Kozlovsky A. and Michailov Yu. I. Michailov Structural and luminescent characteristics of
YAG phosphors synthesized in the radiation field //IOP Conf. Series: Materials Science and Engineering. – 2019.
- № 510. – Р. 012031.

14 Alpyssova G., Mussakhanov D., Karipbayev Zh., Grechkina T., Shiming Zheng, Kukenova A Luminescence spectra
of YAG:Ce phosphors synthesized in a field of radiation // HTRA-2019 IOP Conf. Series: Materials Science and
Engineering. -2020. - № 754. – Р. 012014.

Ж.Т. Карипбаев 1,2 , Д.А. Мусаханов 1,2 , В.М. Лисицын 2 , Г.К. Алпысова 1 ,
А. Кукенова 1 , А.Б. Усеинов 1 , А.А. Абдрахметова 1 , М.Ж. Байжуманов 1

1 Л.Н. Гумилев атындағы Еуразия ұлттық университетi, Нұр-Сұлтан, Қазақстан
2 Томск политехникалық университетi, Томск, Ресей

Радиация өрiсiнде синтезделген YAG:Ce негiзiндегi люминофорлардың импульстiк
фотолюминесценциясы

Аннотация. Бұл жұмыста қатты радиацияның күштi ағындарын пайдаланып, люминафорды синтездеуге негiзделiп
отыр. YAG:Ce керамикасын синтездеу үшiн итрий мен алюминий оксидтерiнiң стехиометриясына сәйкес келетiн
құраммен арнайы шихта әзiрлендi. Қоспаға модификатор ретiнде гадолиний оксидi және активатор ретiнде церий оксидi
қосылды. Люминофор үлгiлерiнiң фотолюминесценция спектрлерiн өлшеу Cary Eclipse флуоресценттiк спектрофотометрi
«Agilent» көмегiмен жүргiзiлдi. Кинетикалық сипаттамалар МДР-204 монохроматоры, «Hamamatsu h10720-20» ФЭК
арқылы өлшендi. Люминесценция спектрлерi керамикаға немесе люминафорға тән. Радиациялық ағынның әсерiнен
гадолинийдiң енуiне байланысты YAG:Ce немесе YAGG:Ce құрылымындағы керамика синтезделдi.
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Pulsed photoluminescence of YAG: Ce phosphors synthesized in the radiation field

Abstract. In this work, an attempt is made to synthesize a phosphor using powerful fluxes of hard radiation. For the
synthesis of ceramics YAG: Ce, a charge was prepared with a composition corresponding to the stoichiometric composition of
yttrium and aluminum oxides. Gadolinium oxide as a modifier and cerium oxide as an activator were added to the mixture.
Measurements of the photoluminescence spectra of the luminophore samples were performed using a Cary Eclipse fluorescence
spectrophotometer (Agilent). The kinetic characteristics were measured through an MDR-204 monochromator, a Hamamatsu
h10720-20 photomultiplier. The luminescence spectra are typical for such ceramics or phosphors. As a result of exposure to
the radiation flux, ceramics with the YAG: Ce or YAGG: Ce structure were synthesized, depending on the introduction of
gadolinium.

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