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ARTICLE INFO ABSTRACT 

Received:  24/10/2024 LSTO fluorescent powder doped with Eu
3+

 ions with 1 to 6% concentrations 

by solid-state reaction method at 1200 
o
C. The obtained material is a 

multiphase structure with main phases La2SrTiO6, SrTiO3 and La2O3, with an 

average size from 3 to 4 µm, with the structure almost independent of Eu 

doping concentration. The obtained material strongly absorbs in the ultraviolet 

and visible regions with characteristic absorption peaks of LSTO substrate 

material with CTB band at 288 nm and fluorescence excitation peaks of Eu
3+

 

ions at positions 361, 375, 384, 395, 402, 414, 465, 474, 526 and 536 nm. The 

material gives the best emission when excited at 395 nm, corresponding to the 

energy level transition of Eu
3+

 ion from the ground state 
7
F0 to the state 

5
L6. 

When excited at 395 nm, the fluorescent powder emits strongly in the red-

orange region, with an emission band from 575 to 725 nm, this emission band 

is the state transition of Eu
3+

 ion from 
5
D0 to 

7
Fj (j = 0, 1, 2, 3, 4). The 

phenomenon of fluorescence quenching due to the concentration of the 

material system is observed at 5% Eu. The obtained fluorescent powder has 

potential applications in improving the quality of WLEDs when using nUV-

LED chips with an emission wavelength of 395 nm. 
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THÔNG TIN BÀI BÁO TÓM TẮT 

Ngày nhận bài:  24/10/2024 Bột huỳnh quang LSTO pha tạp ion Eu
3+

 với nồng độ từ 1 đến 6%, bằng 

phương pháp phản ứng pha rắn ở nhiệt độ 1200 
o
C. Vật liệu thu ở dạng đa pha 

cấu trúc với các pha chính La2SrTiO6, SrTiO3 và La2O3, có kích thước trung 

bình từ 3 đến 4 µm, có cấu trúc gần như không phụ thuộc vào nồng độ pha tạp 

Eu. Vật liệu thu được hấp thụ mạnh trong vùng tử ngoại và vùng khả kiến với 

các đỉnh hấp thụ đặc trưng của vật liệu nền LSTO với giải CTB ở vị trí 288 nm 

và các đỉnh kích thích huỳnh quang của ion Eu
3+

 ở các vị trí 361, 375, 384, 

395, 402, 414, 465, 474, 526 và 536 nm. Vật liệu cho phát xạ tốt nhất khi kích 

thích ở bước sóng 395 nm, tương ứng với quá trình chuyển mức năng lượng 

của ion Eu
3+

 từ trạng thái cơ bản 
7
F0 lên trạng thái 

5
L6. Khi kích thích ở bước 

sóng 395 nm bột huỳnh quang phát xạ mạnh trong vùng đỏ - cam, với dải phát 

xạ từ 575 đến 725 nm, dải phát xạ này là quá trình dịch chuyển trạng thái của 

ion Eu
3+

 từ 
5
D0 về 

7
Fj (j = 0, 1, 2, 3, 4). Hiện tượng dập tắt huỳnh quang do 

nồng độ của hệ vật liệu được quan sát thấy ở tỷ lệ 5%Eu. Bột huỳnh quang thu 

được có tiềm năng ứng dụng trong việc cải thiện chất lượng của các WLED khi 

dùng chíp nUV-LED với bước sóng phát xạ 395 nm. 
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1. Giới thiệu 

Trong những thập niên gần đây, đèn LED đã trở nên phổ biến và thay thế các thiết bị chiếu sáng 

truyền thống như đèn sợi đốt, đèn huỳnh quang và huỳnh quang compact bởi chúng có những đặc 

điểm nổi trội so với các đèn truyền thống như có hiệu suất lượng tử cao, độ bền cơ, nhiệt cao, có 

tuổi thọ lớn hơn rất nhiều so với những đèn truyền thống và tiết kiệm năng lượng [1]–[3].  

Trong chiếu sáng dân dụng người ta thường sử dụng đèn LED phát xạ ánh sáng trắng 

(WLED). Hiện nay, WLED thương mại được chế tạo bằng cách phủ lên chip LED phát xạ xanh 

dương (blue LED) một lớp bột huỳnh quang phát xạ vàng (YAG:Ce
3+

), hoặc phủ bột huỳnh 

quang 3 màu lên chip LED phát xạ cận tử ngoại (NUV-LED) [4]–[8]. Với các WLED chế tạo 

bằng phương pháp này thường có chỉ số hoàn màu thấp (CRI < 80) và nhiệt độ màu cao do dải 

phát xạ thiếu hụt thành phần đỏ. Để khắc phục nhược điểm này, người ta thường bổ sung vào phổ 

phát xạ của đèn bằng các loại bột phát xạ mạnh trong cùng ánh sáng đỏ [9]–[12]. Việc bổ sung 

ánh sáng đỏ là cần thiết để nâng cao chất lượng của WLED. 

Nhiều nghiên cứu gần đây cho thấy bột huỳnh quang trên nền vật liệu có cấu trúc perovskite 

và perovskite kép khi pha tạp Eu [13]–[15] hoặc một số kim loại chuyển tiếp như Mn [16]–[22] 

cho phát xạ mạnh trong vùng ánh sáng đỏ, có thể cải thiện được chất lượng của các thiết bị 

WLED khi sử dụng chip nUV – LED. Đồng thời khi sử dụng các loại bột huỳnh quang này có thể 

ứng dụng để tráng trên các thiết bị chiếu sáng cho cây trồng. 

Trong nghiên cứu này, chúng tôi đã tổng hợp vật liệu LSTO pha tạp ion Eu
3+

 bằng phương 

pháp phản pha rắn, ở nhiệt độ 1200 
o
C, với nồng độ pha tạp ion Eu

3+
 thay đổi từ 1 – 6%. Ảnh 

hưởng của nồng độ pha tạp ion Eu
3+

 đến cấu trúc và tính chất quang của vật liệu đã được chúng 

tôi phân tích và khảo sát. 

2. Thực nghiệm 

2.1. Thực nghiệm chế tạo 

Bột huỳnh quang LSTO pha tạp ion Eu
3+

 với nồng độ pha tạp từ 1 đến 6% được tổng hợp bằng 

phương pháp phản ứng pha rắn, với các tiền chất ban đầu La2O3; SrO; TiO2 và Eu2O3 của Merck 

với độ sạch 99,9%. Ban đầu các mẫu được nung sơ bộ ở 800 
o
C và sau đó nghiên lần 2 rồi nung 

thiêu kết ở nhiệt độ 1200 
o
C trong 24 giờ. 

2.2. Thực nghiệm đo đạc 

Vật liệu sau khi được tổng hợp đã được chúng tôi tiến hành khảo sát cấu trúc tinh thể bằng 

phép phân tích giản đồ nhiễu xạ tia X (XRD) dựa trên hệ đo D2-Phaser (Bruker, KαCu = 1,54060 

Å). Hình thái bề mặt của các mẫu được quan sát bằng ảnh hiển vi điện tử quét phát xạ trường 

(FESEM) dựa trên thiết bị FESEM-JEOL/JSM-7600F. Phổ huỳnh quang (PL) và phổ kích thích 

huỳnh quang (PLE) được phân tích bằng thiết bị F1000 của hãng Edinburch, với nguồn kích là 

đèn Xenon có công suất 450 W. 

3. Kết quả và thảo luận 

3.1. Khảo sát cấu trúc 

Hình 1 là giản đồ nhiễu xạ tia X của mẫu LSTO nung thiêu kết ở nhiệt độ 1200 
o
C với nồng 

độ pha tạp ion Eu
3+

 từ 1 đến 6%. Kết quả nghiên cứu cho thấy, vật liệu thu được là vật liệu đa 

pha cấu trúc, với các cấu trúc chính gồm La2SrTiO6, La2O3, SrTiO3 (LSTO) với tỷ lệ pha cấu trúc 

La2SrTiO6 chiếm tỷ lệ lớn trong vật liệu. Pha cấu trúc này thuộc cấu trúc perovskite kép thuộc 

nhóm không gian P121/n [13], [17], [23], với các đỉnh nhiễu xạ đặc trưng (1 1 0), (1 1 2), (2 2 0), 

(3 1 0), (1 3 2), (4 0 0) và (1 1 6) ở các vị trí 2θ 23,67; 27,41; 39,32; 48,03; 54,20; 63,68 và 

69,54 của pha cấu trúc La2SrTiO6. Các đỉnh nhiễu xạ này phù hợp với thẻ chuẩn (JCPDS No. 70‐

4252) đối với mạng nền La2MgTiO6 [23] có tính tương đồng.  
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Hình 1. Giản đồ nhiễu xạ tia X của mẫu LSTO nung ở 1200 

o
C với nồng độ Eu khác nhau 

Các đỉnh nhiễu xạ còn lại có cường độ bé hơn của các pha cấu trúc La2O3 và SrTiO3 phù hợp 

với các thẻ chuẩn (JCPDS No. 73–2141) [24], [25] và (JCPDS  no: 35-0734) [26]–[28]. Sự hình 

thành các pha này được cho là quá trình tổng hợp vật liệu chưa đạt được nhiệt độ tối ưu để có thể 

tổng hợp được vật liệu đơn pha cấu trúc. Đồng thời kết quả chỉ ra rằng khi thay đổi nồng độ pha tạp 

ion Eu
3+

 không làm thay đổi cấu trúc tinh thể của vật liệu. Điều này cho thấy ion Eu
3+

 đã thay thế 

tốt vào vị trí của ion La
3+

 bởi hai ion này có bán kính xấp xỉ nhau. Bán kính ion của Eu
3+

 là 0,947 

Å, bán kính ion của La
3+

 là 1,045 Å trong khi đó bán kính ion Sr
2+

 (0,74 Å) và Ti
4+

 (0,61Å) [13]. 

3.2. Hình thái bề mặt và kích thước hạt của vật liệu 

 

Hình 2. Ảnh FESEM của mẫu LSTO pha tạp 1% ion Eu
3+

 nung ở nhiệt độ 800 và 1200 
o
C 

Để khảo sát hình thái bề mặt của vật liệu LSTO pha tạp ion 1% ion Eu
3+

, chúng tôi đã tiến hành 

chụp ảnh FESEM của hai mẫu ở chế độ nung sơ bộ 800 
o
C và mẫu nung thiêu kết ở 1200 

o
C. Kết 

quả trên Hình 2 cho thấy với mẫu nung sơ bộ ở 800 
o
C, kích thước hạt phân bố trung bình khoảng 

150 nm đến 250 nm, còn mẫu nung thiêu kết ở 1200 
o
C thì kích thước hạt phân bố trung bình 

khoảng 3 µm. Kết quả này cho thấy khi nung ủ ở 1200 
o
C thì kích thước hạt tăng lên do quá trình 

kết tinh theo nhiệt độ. Do đó, có thể nói rằng bột huỳnh quang mà chúng tôi chế tạo được có kích 

thước khá phù hợp cho ứng dụng phủ lên các chip LED trong các thiết bị chiếu sáng. 

3.3. Tính chất quang của vật liệu 

Để khảo sát tính chất quang của vật liệu, chúng tôi đã tiến hành đo phổ huỳnh quang (PL) tại 

395 nm và kích thích huỳnh quang (PLE) tại 609 nm của mẫu LSTO pha tạp 5%Eu
3+

, nung ở 
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nhiệt độ 1200 
o
C, trong môi trường không khí, với thời gian nung 24 giờ, bước sóng kích thích 

395 nm. Kết quả phổ PL trên hình Hình 3 cho thấy vật liệu phát xạ mạnh trong vùng đỏ từ 575 

nm đến 725 nm, với các đỉnh phát xạ đặc trưng của ion Eu
3+

 khi chuyển từ trạng thái kích thích 
5
D0 về trạng thái 

7
Fj (j = 0, 1, …) [13], [29]. Trong các dải phát xạ này thì vùng phát xạ trong 

khoảng 605 đến 635 nm có cường độ lớn nhất, dải phát xạ này được quy cho quá trình chuyển 

mức năng lượng từ trạng thái 
5
D0 về trạng thái 

7
F2 của ion Eu

3+
. Đây là trạng thái dịch chuyển 

lưỡng cực điện được ưu tiên trong mạng nền vật liệu LSTO. Những đỉnh phát xạ còn lại có cường 

độ nhỏ hơn vì quá trình dịch chuyển mức năng lượng bị cấm bởi quy tắc lọc lựa trạng thái của 

ion Eu
3+

 trong trường tinh thể của vật liệu. Kết quả nghiên cứu này cho thấy ion Eu
3+

 đã thay thế 

vào vị trí của ion La
3+

 trong mạng nền của vật liệu La2SrTiO6 [13]–[15], [29]. 

  

Hình 3. Phổ PL của bột  LSTO pha tạp ion 5 %Eu
3+

 

nung ở nhiệt độ 1200 
o
C, đo ở nhiệt độ phòng 

Hình 4. Phổ PLE đo tại bước sóng 609 nm của mẫu 

LSTO:5% Eu
3+

 nung 1200 
o
C đo ở nhiệt độ phòng 

Để xác định nguồn gốc của các quá trình hấp thụ của vật liệu và đánh giá khả năng ứng dụng 

của vật liệu trong các thiết bị chiếu sáng, chúng tôi đã tiến hành đo phổ kích thích huỳnh quang 

(PLE) tại bước sóng 609 nm của bột huỳnh quang LSTO pha tạp 5% ion Eu
3+

 ở nhiệt độ phòng, 

và kết quả được trình bày trên Hình 4. Kết quả chỉ ra rằng, vật liệu hấp thụ mạnh trong vùng tử 

ngoại đến vùng xanh dương, với các đỉnh kích thích huỳnh quang ở các vị trí 361, 375, 384, 395, 

402, 414, 465, 474, 526, 536 nm và một dải hấp thụ rộng ở vùng 288 nm. Dải kích thích rộng 

trong vùng tử ngoại với đỉnh 288 nm được cho là do quá trình chuyển mức điện tử từ ion 

Eu
3+
O

2- 
(CTB) của mạng nền LSTO.  

Các đỉnh sắc nét còn lại là quá trình hấp thụ của ion Eu
3+

 từ các trạng thái có năng lượng thấp 
7
Fj 

(j = 0 – 4) lên các trạng thái năng lượng cao hơn. Các quá trình dịch chuyển này gồm: 
7
F0  

5
D4 

(361 nm), 
7
F0  

5
G4 (375 nm), 

7
F0  

5
G2 (384 nm), 

7
F0  

5
L6 (395 nm), 

7
F1  

5
L6 (402 nm), 

7
F1 

 
5
D3 (414 nm), 

7
F0  

5
D2 (465 nm), 

7
F0  

5
D1 (526 nm) và 

7
F1  

5
D1 (536 nm) [13], [29]. 

Trên cơ sở phổ PLE thu được, chúng tôi đã tiến hành đo phổ PL của mẫu vật liệu LSTO pha 

tạp 5% ion Eu
3+

 với các bước sóng kích thích khác nhau. 

Hình 5 là kết quả nhận được của phổ PL với các bước sóng kích thích 288, 395, 465 và 536 

nm của vật liệu LSTO:6% Eu
3+

. Qua quan sát chúng tôi thấy rằng vật liệu phát xạ mạnh trong 

vùng ánh sáng cam-đỏ với các vị trí đỉnh phát xạ gần như không đổi khi thay đổi bước sóng kích 

thích. Các đỉnh phát xạ này là các đỉnh phát xạ đặc trưng của ion Eu
3+

 mà không phát hiện thấy 

bất kỳ đỉnh phát xạ lạ nào khác. Kết quả chỉ ra rằng vật liệu phát xạ với cường độ mạnh nhất khi 

kích thích ở bước sóng 395 nm. Đây là đỉnh kích thích đặc trưng của ion Eu
3+

 từ trạng thái cơ bản 
7
F0 lên trạng thái kích thích 

5
L6. Điều đó cho thấy vật liệu huỳnh quang mà chúng tôi chế tạo 

được có tiềm năng ứng dụng cho WLED khi sử dụng chip nUV-LED 395 nm làm nguồn kích 

thích. Đồng thời chúng tôi quan sát thấy rằng, vị trí của các đỉnh phát xạ tuy thay đổi không đáng, 
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nhưng cường độ phát xạ phụ thuộc rất mạnh vào bước sóng kích thích. Cường độ phát xạ mạnh 

nhất thu được khi kích thích tại bước sóng 395 nm. Điều này cũng khá phù hợp với phổ PLE 

quan sát trên Hình 4. Do đó, chúng tôi chọn bước sóng kích thích 395 nm để thực hiện các nghiên 

cứu tiếp theo. 

 
 

Hình 5. Phổ PL của mẫu LSTO:6% Eu
3+

 nung ở 

1200 
o
C, với bước sóng kích thích 288 nm, 395 nm, 

465 nm và 536 nm, đo ở nhiệt độ phòng 

Hình 6. Phổ PL của các mẫu LSTO nung ở 1200 
o
C 

với nồng độ pha tạp 1 ÷ 6% Eu
3+

, đo ở nhiệt độ 

phòng với  bước sóng kích thích 395 nm 

3.4. Ảnh hưởng của nồng độ Eu
3+

 lên tính chất quang của vật liệu
 

 

Hình 7. Sơ đồ mức năng lượng và quá trình truyền năng lượng và dịch chuyển mức năng lượng trong 

vật liệu LSTO pha tạp ion Eu
3+ 

Trên cơ sở phân tích khả năng hấp thụ của họ vật liệu này, chúng tôi đã tiến hành đo phổ PL 

của các mẫu LSTO pha tạp ion Eu
3+

 ở các nồng pha tạp khác nhau, với bước sóng kích thích 395 

nm, thu được kết quả trên Hình 6. Kết quả phân tích cho thấy vật liệu phát xạ mạnh trong vùng 

ánh sáng đỏ với các đỉnh đặc trưng của ion Eu
3+

. Có thể thấy rằng hình dạng của các phổ là gần 
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như không thay đổi khi thay đổi nồng độ pha tạp của ion Eu
3+

. Tuy nhiên, cường độ PL phụ 

thuộc rất mạnh vào nồng độ Eu
3+

 pha tạp. Đầu tiên, khi nồng độ ion Eu
3+

 tăng lên từ 1% đến 

5%Eu
3+

 thì cường độ huỳnh quang của các đỉnh tăng lên và sau đó cường độ PL giảm xuống khi 

tiếp tục tăng nồng độ Eu
3+

 lên 6%. Điều này có thể giải thích như sau: khi tăng nồng độ Eu
3+

 từ 

1% đến 5%, quá trình thay thế ion Eu
3+

 cho ion La
3+

 trong mạng nền tăng, dẫn đến làm tăng mật 

độ tâm phát quang Eu
3+

 tăng và tăng cường độ phát xạ trong mẫu. Khi nồng độ tiếp tục tăng lên 

6%, khoảng cách giữa các ion Eu
3+

 - Eu
3+

 đạt được đến bán kính tới hạn (Rc), dẫn đến quá trình 

truyền năng lượng ion Eu
3+

 này sang Eu
3+

 khác và kết quả là làm cho cường độ phát xạ của mẫu 

giảm xuống. Hiện tượng này gọi là hiện tượng dập tắt huỳnh quang do nồng độ. Để rõ ràng hơn 

với các quá trình hấp thụ và phát xạ của ion Eu
3+

 trong mạng nền LSTO, giản đồ các mức năng 

lượng chỉ ra các quá trình hấp thụ, phát xạ của vật liệu được trình bày trên Hình 7. 

Trong nghiên cứu này, vật liệu LSTO pha tạp ion Eu
3+

 cho phát xạ tốt nhất khi mẫu nung tại 

nhiệt độ 1200 
o
C với nồng độ pha tạp 5%. 

4. Kết luận 

Chúng tôi đã chế tạo thành công bột huỳnh quang LSTO pha tạp ion Eu
3+

 với nồng độ từ 1 – 6% 

bằng phương pháp phản ứng pha rắn ở nhiệt độ nung thiêu kết 1200 
o
C. Vật liệu thu được có kích 

thước hạt trung bình từ 3 – 4 µm. Kết quả cho thấy vật liệu LSTO thu được hấp thụ mạnh vùng cận 

tử ngoại (NUV) xung quanh bước sóng 395 nm và phát xạ trong vùng ánh sáng cam đỏ (575-725 

nm). Điều kiện thực nghiệm tối ưu để bột huỳnh quang LSTO:Eu
3+

 cho phát xạ mạnh nhất khi ủ tại 

1200 C và pha tạp 5%Eu
3+

. Kết quả cho thấy vật liệu LSTO:Eu
3+

 chúng tôi chế tạo được phù hợp 

với ứng dụng chế tạo WLED trên cơ sở sử dụng chip NUV-LED làm nguồn kích thích.   
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