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Luminescentni materijali predstavljaju neorgan-
ske kristalne strukture sposobne da, nakon eksitacije
spoljasnjim izvorom energije koji moZe biti snop
elektrona ili fotona, emituju odredenu koli¢inu zrace-
nja u vidljivoj i/ili ultraljubicastoj oblasti spektra [1,2].
Ovakva svojstva su posledica interakcije atomskih
stanja vezanih za luminescentni centar, sa jedne stra-
ne, odnosno, kristalnu reSetku osnovnog materijala—
domacina. Kao luminescentni centri mogu se koristiti
joni retkih zemalja (Eu?*>*, Ce**, Tm’*, Tb**, Nd**)
i prelaznih metala (Cr**, Mn**) [3,4]. Zbog izuzetnih
karakteristika, luminescentni materijali se koriste za
izradu katodnih cevi, TV ekrana, a njihova primena
je narocito aktuelna poslednjih godina za izradu sav-
remenih uredaja za emitovanje slike, kao §to su ravni
ekrani, plazma i elektroluminescentni ekrani itd.

Najznacajnije karakteristike koje treba da pose-
duju luminescentni materijali su sjajnost koju emitu-
ju, raspodela spektralne energije i vreme raspada [5].
Takode, zavisno od primene, veoma je znacajna i ter-
micka stabilnost ovih materijala. Imajuéi sve ovo u vi-
du, razvoj savremenih luminescentnih materijala je u
velikoj meri povezan sa razvojem pogodnih i pouzda-
nih metoda sinteze [6,7]. U tom smislu, postavljaju se
visoki zahtevi za dobijanje luminescentnih Cestica
odredenih strukturnih, odnosno, morfoloskih karak-
teristika, kao §to su uniformna raspodela luminescen-
tnog centra u reSetki domacina, visoka kristalini¢nost
faza, mala veli¢ina cestica sa uskom raspodelom veli-
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AEROSOL SINTEZA | KARAKTERIZACIJA
NANOSTRUKTURNIH CESTICA NA BAZI
Y3Al5012: Ce

i Y203: Eu

Aerosol sintezom dobz]ene su nanostrukturne Cestice na bazi Y3AlsO12:Ce>™,
odnosno, Y05 Eu’*
MHz) na bazi prekursorskih nitratnih rastvora i kontrolu njegovog razlaganja
u protocnom cevhom reaktoru na temperaturi 320, odnosno 900 °C. Tokom
razlaganja, na nivou kapi desavaju se sukcesivni procesi isparavanja/susenja,
precipitacije i termolize. Kao rezultat, dobijaju se sfericne, neaglomerisane,
submikronske nanostrukturne Cestice. Fazni sastav i morfologija Cestica su
analizirani difrakcijom X—zraka (XRD) i skenirajucom elektronskom mi-
kroskopijom u kombinaciji sa kvalitativnom elementarnom analizom
(SEM/EDS). Parametri kristalne resetke i velicina kristalita izracunati su Ri-
tveldovom metodom, programom Fullprof. Dobijeni rezultati su prikazani u
funkciji parametara sinteze.

. Proces ukljucuje ultrazvucno formiranje aerosola (1.3

¢ina, velika specificna povrsina, sfericna morfologija i
odsustvo aglomerata [8,11].

U poredenju sa drugim metodama sinteze, sin-
teza praha reakcijama u aerosolu (sprej piroliza) po-
laze¢i od razli¢itih prekursorskih rastvora, omo-
gucava dobijanje veoma finih submikronskih, tj. na-
nostrukturnih ¢estica, koje mogu biti jedno- ili vise-
komponentni oksidni materijali [12-18]. Proces
podrazumeva formiranje diskretnih kapi aerosola i
kontrolu njegovog termickog razlaganja u visoko
temperaturnom protocnom cevnom reaktoru. Pri to-
me, aerosol se obi¢no formira dejstvom ultrazvuka vi-
soke frekvencije (100 kHZ — 10 MHz) [19], pri ¢emu
srednja veli¢ina kapi aerosola zavisi od parametara
rastvora, kao §to su viskozitet, povrSinski napon, kon-
centracija, gustina, itd., kao i frekvencija ultrazvuka.

Itrijum oksid predstavlja dobar luminescentni
materijal sa razli¢itim fluorescentnim spektrom, zavi-
sno od tipa luminescentnog centra kojim se aktivira
(npr. Eu, Tb, Dy, Tm ili Nd). Dopiran europijumom
emituje crvenu svetlost, i kao takav predstavlja znaca-
jan luminescentni materijal za razlicite aplikacije
[20]. Posebno, pokazano je da, u nanostrukturnoj for-
mi ovaj materijal poseduje poboljSanu kvantnu efika-
snost [21], a meSani oksid itrijuma sa jonima retkih
zemalja (Re), tipa (Rex Y25 Os) predstavlja novu grupu
superprovodnih materijala [22]. Y,O3 predstavlja je-
dan od najboljih materijala—domacina jonima retkih
zemalja jer su njegov jonski radijus i kristalna struk-
tura veoma sli¢ni jonima retkih zemalja [9]. Itrijum
oksid se javlja u nekoliko kristalnih struktura: kubni,
tipa MnyOs, koji predstavlja stabilnu ravnoteznu
strukturu pod stacionarnim uslovima, ali je takode,
kao i kod oksida gadolinijuma, u ekstremnim uslovi-
ma sinteze moguée formiranje visokotemperaturne
monoklini¢ne strukture sa prostornom grupom C2/m
[23,24].

Granatna kristalna struktura (YAG) u komplek-
snom sistemu Y»03-Al O3 predstavlja veoma pogo-
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dnu reSetku za supstituiciju jonima retkih zemalja i
kao takva za dobijanje velikog broja luminescentnih
materijala sa Sirokom primenom u savremenoj opto-
elektronici [4,25]. YAG pripada prostornoj grupi
la3d sa opStom formulom Y3AlsO;, u kojoj joni itri-
juma mogu biti delimi¢no substituisani jonima retkih
zemalja.

Fazni dijagram Y»O3-AlO; karakteriSu sledece
tri faze: kubna Y3Al;0q; (YAG), perovskitna YAIO3
(YAP) i monoklini¢na Y4AL Oy (YAM) [25,26], koje
nastaju sukcesivno pri slede¢im temperaturnim uslo-
vima:

Y203 + AlbO3 > YAM (900-1000 °C)
YAM + AlLO3; — 4YAP (1100-1250 °C)
3YAP + ALO;s; - YAG (1400-1600 °C)

Dosadasnja ispitivanja pokazala su da ekstrem-
ni uslovi sinteze tokom sprej pirolize (velike brzine
hladenja i kratko vreme zadrzavanja) ne pogoduju in
situ formiranju granatne strukture usled zadrZavanja
amorfnog, neproreagovanog Al,Oj3, kao i formiranja
Y,03 i ortorombicne Y4Al;Og faze [11,17]. Cak i na-
knadni termicki tretman nije doveo do kompletnog
formiranja granatne strukture i inkorporiranja Ce jo-
na u reSetku YAG-a, koji se delimi¢no izdvaja u obli-
ku CeO; [11]. Imajudi ovo u vidu, u okviru ovog rada
je primenjen koncept niskotemperaturne aerosol sin-
teze (NTAS). U tom cilju, sinteza je izvodena na tem-
peraturi od 320 °C, na kojoj se desava samo deli-
micno razlaganje prekursora, u odsustvu kristalizacije
faza. Osnovni cilj ovog koncepta je zadrZavanje odre-

Struja noseceg gasa
vazduhl. O=] l/min

Nitratni
prekusorski

lastvor

]

Piezoelektricni pretvaraci,
Ultrazvucni atomizer,
f=1.3 MHz

Slika 1. Sematski prikaz aparature za aerosol sintezu
Figure 1. Schematic diagram of the aerosol set—up
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denih prednosti vezanih za metodu sprej pirolize, (.
ostvarivanje velike kompozicione homogenosti i pov-
rSinske reakcije, s obzirom da se sinteza izvodi u dis-
perznom sistemu gas/tecno, i to na bazi pravih
rastvora prekursora. Sa druge strane, Y,O3:Eu’* je
sintetizovan visokotemperaturnom aerosol sintezom
(VTAS) na 900 °C sa ciljem dobijanja kubne kristalne
strukture.

Polaze¢i od naSih dosadasnjih rezultata vezanih
za sintezu luminescentnih materijala sprej pirolizom
[11,15,17,18,24], kao jedan od ciljeva ovog rada istice
se primena dva pomenuta koncepta aerosol sinteze u
cilju postizanja Zeljenog kristalografskog sastava: ku-
bne granatne strukture, za dobijanje YAG:Ce** lumi-
nescentnog sistema, odnosno, kubnog itrijum oksida,
za dobijanje Y,03:Eu’*. Takode, ispitivanje njihovih
morfoloskih karakteristika i uspostavljanje korelacije
sa parametrima sinteze predstavlja jedan od ciljeva
ovog rada.

EKSPERIMENTALNI RAD

Sematski prikaz aparature i osnovni princip sin-
teze YAG:Ce>*, odnosno Y,05:Fu’* luminescentnih
sistema dat je na slici 1. Ultrazvucni generator aero-
sola (RBI, Francuska), radne frekvencijee 1,3 MHz
kori§¢en je za atomizaciju prethodno pripremljenih
prekusorskih rastvora. Ovako dobijen aerosol je za-
tim strujom noseéeg gasa (vazduha) uvoden u cevni
reaktor od kvarca duZine 1,5 m, a koji se sastoji od tri
temperaturne zone. Zavisno od zadatih temperatura,
unutar reaktora je kontrolisan temperaturni rezim, a
time i sukcesivni procesi isparavanja, precipitacije,

Serkupdjenge praha
naknadn termickl
tretman

Karakrerizacifa
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suSenja i razlaganja koji se odigravaju na nivou kapi
aerosola [12,15]. Izdvojeni prah je dodatno termicki
tretiran u cilju postizanja zahtevane kristalne struk-
ture.

Za sintezu YAG:Ce’* koriséena je metoda nis-
kotemperaturne aerosol sinteze (NTAS). Prekusorski
rastvor je pripremljen meSanjem itrijum i aluminijum
nitrata u stehiometrijskom odnosu itrijuma prema
aluminijumu 3:5 koji odgovara YAG sistemu. Dodata
koli¢ina cerijum nitrata odgovara koncentraciji potre-
bnoj za dopiranje od 2 at.%. Prekusorski rastvor je
zatim rasprSen ultrazvuénim atomizerom i strujom
noseCeg gasa (vazduha) protoka 1 I/min, uveden u
proto¢ni cevni reaktor sa sledeim temperaturnim
profilom: 200 °C (I zona); 320 °C (II zona); 320 °C
(III zona). Delimi¢no razloZen, amorfni prah je saku-
pljen i dodatno Zaren u vazduhu na temperaturama
od 900 i 1000 °C u trajanju od 2 ili 6 h. Uzorci koji su
zareni 6 h su sporo hladeni (zajedno sa pedi), dok je
drugi set uzoraka nakon Zarenja u trajanju od 2 h na-
glo izvaden iz pe¢i i kaljen u vazduhu. Sinteza
Y,0;3:Eu’* je izvedena iz 0,1 M prekusorskog rastvo-
ra itrijum nitrata u destilovanoj vodi, pri ¢emu je koli-
¢ina dodatog europijum nitrata odgovarala dopiranju
od 5 at.%. Atomiziran prekusorski rastvor je doveden
u reaktor strujom nosefeg gasa protoka od 1 1/min.
Temperaturne zone cevnog reaktora su programirane
na: 200 °C (I zona), 700 °C (II zona), 900 °C (III zona).
Dobijeni prahovi su zatim dodatno Zareni u komor-
noj pe€i u vazduhu, na temperaturama od 1000, 1100
i 1200 °C u trajanju od 12 h. Temperaturni profil pe¢i
je podesen tako da rezim zagrevanja bude 1 °C/min, a
uzorci su nakon Zarenja ostavljeni da se postepeno
ohlade zajedno sa peéi (4 °C/min).

Fazni sastav praha je odreden rendgenskom
strukturnom analizom na difraktometru za prah sa
CuKo, zradenjem (A = 1,54178A) i sa tri razlicita re-
Zima snimanja. Difraktometrom Philips X’Pert Pro

a) [ w1

snimljeni su uzorci rezimom R (26: 10-90°, korak sni-
manja 0,04°2 s; 45 kV i 40 mA). Na Philips PW1050
difraktometru snimano je rezimom Nj (26: 5-90°, ko-
rak snimanja 0,02%15 s; 40 kV i 20 mA). Difraktome-
trom Philips X'Pert MPD snimljeni su uzorci
rezimom N3 (26: 10-100°, korak snimanja 0,02°/15 s; 40
kV i 40 mA). Strukturnim utac¢njavanjem Ritveldo-
vom metodom programima Fullprof [28] (za uzorke
snimljene rezimom N, i Ny) i Koalariet [29] (za uzor-
ke snimljene rezimom R) odredeni su mikrostruktur-
ni parametri (mikronaprezanje, parametri jedinicne
Celije i veliCina kristalita). Pri izraCunavanju prosecne
veli¢ine kristalita za sistem Y,Os:Eu®* kori$éena je
Scherrer—ova jednacina u okviru programa Profit
[30]. Morfologija Cestica je analizirana skenirajuom
elektronskom mikroskopijom u kombinaciji sa kvali-
tativnom elementarnom analizom (energetskom dis-
perzionom analizom X-zraka), SEM/EDS (Philips
ESEM X130 i Philips SEM X1.30).

REZULTATI I DISKUSIJA

YAG:Ce**

Fazni razvoj sistema YAG:Ce®* sintetizovanog i
termicki tretiranog praha je pra¢en XRD analizom
rezimom R. Na slici 2a dat je uporedni prikaz dobije-
nih difrakcionih spektara u uslovima razlicitog ter-
mickog tretmana. Na dijagramu se vidi da je
sintetizovani uzorak na 320 °C amorfne strukture i da
postoji samo jedan pik niskog intenziteta koji bi mo-
gao da se objasni prisustvom male koli¢ine iskristali-
salog CeO; [31] ili YO(NO3) koji moZe da se formira
prilikom dekompozicije prekursora [32]. Na slici 2b
data je logaritamska skala XRD difraktograma radi
boljeg uocavanja razlicitih intermedijarnih faza binar-
nog sistema Y>03-AlO3 koje su formirane prilikom
termickog tretmana sintetizovanog uzorka. Sa slike
2b moze se videti da na 900 °C/2h pocinje formiranje
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Slika 2. (a) XRD difraktogram sintetizovanih Cestica YAG: Ce®* na 320 °C kao i termicki tretiranih uzoraka na temperaturama 900
°C/2 h, 1000 °CI6 hi 1000 °C/2 by (b) logaritamska skala XRD difraktograma u oblasti 20 od 24 do 38°

Figure 2. (a) XRPD patterns of the as—prepared YAG: cée’ * particles at 320 °C and thermally treated at 900 °CJ2 h, 1000 °C/2 h and
1000 °C/6 k; (b) logarithmic scale of the XRPD diffractogram in the 20 range 24-38°
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Slika 3. Fazni sastav uzorka sa detaljima utacnjavanja strukture dobijenih programom Fullprof [28]: (a) YAG:Ce>* Zarenog na

1000°C12 k; (b) Y203 Eu’Y, Zarenog na 1000 °C/12 h

Figure 3. Phase content of the sample with details of the structural refinement using the program Fullprof [28]: (a) YAG:Ce™" anne-

aled at 1000 °C/2 I (b) Y203.'Eu3 +, annealed at 1000 °C/12 h

perovskitne YAIO3 (YAP) i monoklinicne Y4ALOq
(YAM) faze. Nastanak Zeljene granatne YAG faze
prilikom svih uslova termickog tretmana uocava se na
osnovu karakteristi¢nog pika niskog intenziteta pri
maloj vrednosti 26 od 18,07°. Intenzitet pikova grana-
tne strukture raste sa porastom temperature i vreme-
na Zarenja i dostiZze najveéi teZinski udeo od 89
mas.% prlikom termickog tretmana od 6 h na tempe-
raturi od 1000 °C [33]. Uzorak Zaren 2 h na 1000 °C
sadrzi granatnu fazu YAG, monoklinicnu YAM fazu,
haksagonalnu i ortorombic¢nu perovskitnu YAP fazu i
CeOs. S obzirom na kompleksnost i viSefaznost ovog
sistema uradena je njegova detaljnija XRD analiza
reZimom N i na osnovu nje je utacnjena struktura u
programu Fullprof [28]. Dijagram uta¢njavanja je pri-
kazan na slici 3, dok su rezulti dati u tabeli 1. Ako se

rezultati sinteze granatne strukture metodom NTAS
uporede sa prethodno dobijenim metodom VTAS
[33], u smislu homogene raspodele konstituenata i ra-
zvoja YAG faze, uoCava se zna¢ajno smanjenje segre-
gacije, a granatna faza se pojavljuje ve¢ na 1000 °C/6
h. Detaljna analiza razvoja granatne faze data je ura-
nijim radovima [33,35].

Na osnovu SEM fotografija (slika 4a) moze se
vociti da su sintetizovane Cestice sferi¢ne, neaglome-
risane sa relativno uniformnom raspodelom veli¢ina
Cestica. Uzorak termicki tretiran na 900 °C/2 h (slika
4b) i kaljen u vazduhu, ukazuje na znacajnije morfo-
loSke promene Cestica. Delimicno se gubi sferi¢an
oblik i estice su aglomerisane. Mogudi razlog tome
je nepotpuna razgradnja intermedijarnih nitratnih je-
dinjenja tokom aerosol sinteze, odnosno njihovo da-

Tabela 1. Rezultati utacnjavanja strukture (programom Fullprof [28)) i vrednosti srednje velicine kristalita (program Profit [28]) za

sistem YAG-Ce>* 1000°C)2 h

Tuble 1. The results of structural refinement (program Fullprof [28]) and the average crystallite size (program Profit [30)) for the

YAG:Ce>* 1000 °C/2h system

Faza " o o o Y % 3 Naprezanje,
(JCPDS) S.G. a, A b, A e A tez. % Cs*, A o
YAG
33-0040 la-3d 12,0454(7) 12,0454(7) 12,0454(7) 57.8(7) 373,6(1) 26,5226(7)
CeO,
34-0394 Fm—3m 53955(3) 5.3955(3) 5.3955(3) 12.3(2) 95,48(4) 25.3791(7)
YAP o
33-0041 P63/mmc 3,6742(3) 3,6742(3) 10,4883(9) 20,6(3) 236,43(5) 11,2298(7)
1?};)2?9 PI2])c1 5,188(2) 5,188(2) 7,372(2) 3,6(2) 29,1034(7)
YAM
340368 Pbnm 7.335(3) 10,496(7) 11,037(6) 3,5(2) 259,89(1) 46,2348(8)

R=586, Rap=17.61, Ryp=15.3, X*=0,803

*S.G — prostorna grupa, CS —veli¢ina kristalita
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Slika 4. SEM fotografije sistema YAG:Ce**: (a) sintetizova-
nog uzorka (320 °C); (b) Zarenog na 900 °Cj2 b, (c) Zarenog
na 1000 °C/2 by i (d) Zarenog na 1000 °C/J6 h

Figure 4. SEM photographs of the YAG:Ce** system (a) as—pre-
pared sample (320 °C); (b) annealed at 900 °CJ2 h; (c) anne-
aled at 1000 °C/2 h; and (d) annealed at 1000 °Ci6 h

lie naglo otparavanje tokom termickog tretmana.
Cestice uzoraka termicki tretiranih na vi§im tempera-
turama (1000 °C/2 h, odnosno, 1000 °C/6 h), jesu ne-
promenjene morfologije u odnosu na sintetizovane,
Sto je evidentno sa slika 4¢ i d. EDS analizom je po-
tvrdeno prisustvo Al, Y, Ce i O. U nekim uzorcima
uoceno je prisustvo Si u veoma maloj koncentraciji
kao posledica zaprljanja nastalog prilikom sakuplja-
nja uzoraka praha.

Y2O3:Eu3+

Fazni razvoj sintetizovanog i termicki tretiranog
Y,05:Eut je snimljen XRD analizom, reZimom N..
Uporedni prikaz dobijenih difraktograma dat je na slici 5,
sa koje se moZe uociti da sintetizovani prah poseduje
kubnu kristalnu strukturu, i da pikovi odgovaraju sistemu
(YoosEuo05),03 (JCPDS 25-1011, Ia3, a = 10,604 A).
Daljim termickim tretmanom, sistem zadrZava istu
kubnu kristalnu strukturu s tim $to se sa poveCanjem
temperature povecava i kristalini¢nost sistema, tj. pi-

o™
o™
B JCPDS 25-1011
- o o
= g 3 g
1200°C
s |
2 . . 1100°C
N
| =
. |
£ !
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26,

Slika 5. XRD difraktogram sintetizovanih Cestica Y203 Eu>t
na 900 °C kao i termicki tretiranih uzoraka 12 h na tempera-
turama 1000, 1100 1200 °C

Figure 5. XRPD patterns of the as—prepared particles Y205 Eu>*
at 900 °C and samples thermally treated for 12 h at 1000,
1100 and 1200 °C

kovi koji odgovaraju strukturi (Yo95Eug05)203 jesu
izrazeniji i veceg intenziteta. Na osnovu vrednosti pa-
rametara kristalne reSetke dobijenih utac¢njavanjem
strukture programom Fullprof (tabela 2, slika 3b) vidi
se da je doSlo do poveanja parametara reSetke u
odnosu na reSetku Y,O3 (JCPDS 43-1036, [a3,a =
10,60 A), ali i u odnosu na reSetku (Yo95Eug05)203.
Imajuéi u vidu razlike u jonskom pre¢niku izmedu
europijuma i itrijuma (0,90 Aza Y3 10947 A za
Eu’*), poveéanje parametra resetke Y,O3; moZe se
objasniti supstiticijom jona Eu** na mesto Y** [34].
Sli¢ni efekti povecanja kristalne reSetke domacina
uoeni su i u sistemu Gd,O5:Eu®* [24].

Zavisnost mikrostrukturnih parametara u fun-
kciji temperature sinteze, odnosno, termickog tre-
tmana prikazana je na slici 6. Sa slike 6a uocava se da
najvecu vrednost parametra kristalne reSetke posedu-
je sintetizovani uzorak dobijen na 900 °C, gde su

Tabela 2. Rezultati utacnjavanja strukture (programom Fullprof [28)) i vrednosti srednje velicine kristalita (program Profit [28]) za

sistem Y203.'Eu3 +

Tuble 2. The results of structural refinement (program Fullprof [28]) and the average crystallite size (program Profit [30)) for the

Y203.'Eu3+ system

TemYE: effgura JCPDS a, A N:fézz’ a;oje Parametri utacnjavanja CS*, A
900*,.p 10,611(1) 18,70(x1.6)  Rp=2,67, Ry=2,74, R,=6,77, R,;,=9,35, X’=1.24 190,42
1000 25;211 10,605(1) 10,70(£1.4)  Rp=5,02, Ry=9,47, R,=8,59, R,,,=12.3, X’=157 232,916
1100 A =10.604 A 10,606(7) 5.99(1.3)  Rp=6,73, Ry=7.58, R,=9,53, R,,=13,7, X?=1,69 455,483
1200 10,608(5) 4,99(+1.3)  Rp=10,7, Ry=19.9, R,=12.2, R,,=16,7, X?=198 741,723

*a.p —sintetizovan uzorak na 900 °C; CS — proseéna veliina kristalita

105



K.R. MARINKOVIC, i sar.: AEROSOL SINTEZA |...

Hem. ind. 61 (3) 101-108 (2007)

0,612
a)
10,611 .

10,61 !

258888

paramatar kristaine resetke a,
-

£

900 1000 1100 1200
temperatura, T°C

“
800 20,00
)oo | 18,00

16,00
600
< 1400 ¥
5
F 5004 1200 2
l_“- -
‘,“, 400 1000 g
- -
2 800 &
> m g
6.00
200 o0
100 . 2,00
%00 1000 1100 1200
tempsraturs, T°C

Slika 6. Zavisnost mikrostrukturnih parametara u funkciji temperature sinteze i termickog tretmana: (a) parametar kristalne resetke;

(b) velicina kristalita i naprezanja

Figure 6. Microstructural parameters as a function of the synthesis and thermal treatment temperature: (a) crystal lattice parameter;

(b) crystallite size and microstrain

uslovi sinteze (kratko vreme zadrZzavanja, veliki tem-
peraturni gradijent) takvi da imaju za rezultat generi-
sanje defekata, odnosno, naprezanja unutar same
reSetke. Tome u prilog govore i vrednost naprezanja
sintetizovanog uzorka (slika 6b). Nagli pad vrednosti
parametra kristalne reSetke prilikom termickog tre-
tmana (1000-1200 °C) u stacionarnim uslovima re-
zultat je strukturne relaksacije sistema, §to se i vidi na
dijagramu sa slike 6b, gde vrednosti naprezanja opa-
daju sa porastom temperature. Porastom temperatu-
re termikog tretmana takode se utiCe na Kkrista-
lini¢nost praha, §to se vidi sa slike 6b, gde je prikazan
rast veli¢ine kristalita sa porastom temperature. Ob-
zirom na zavisnost luminescentnih karakteristika od
veli¢ine kristalita, primeéenu i kod sistema Gd,Os:
Eu’* [28], moZe se o¢ekivati da ¢e ovakav efekat zna-

AceV SpotMagn  Det
" 2020 2060e SE

Slika 7. SEM fotografije sistema Y203 Eu™: (a) sintetizova-
nog uzorka na 900 °C; (b) Zarenog na 1000 °C; (c) Zarenog
na 1100 °C, i (d) Zarenog na 1200 °C

Figure 7. SEM photographs of the Y203:Eu> system: (a) as—
prepared sample at 900 °C; (b) annealed at 1000 °C; (c) an-
nealed at 1100 °C; and (d) annealed at 1200 °C
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¢ajno uticati i na promenu luminescentnih karakterit-
stika sistema Y,03:Eu’" §to je predmet nastavka is-
traZivanja u ovoj oblasti.

SEM fotografije sistema Y,O3Eu’", prikazane
na slici 7, ukazuju na to da su sintetizovane Cestice
sferi¢ne, neaglomerisane, pretezno glatkih povrS§ina,
mada se takode uocavaju i Cestice sa ve¢om hrapavo-
S¢u (slika 7a). Takode, uocavaju se dve grupe sferi-
¢nih cestica: sitnijih, veli¢ine oko 200 nm, kao i
krupnijih ¢ija je veli¢ina oko 1 pm. Na slici 7 dat je i
pregled SEM fotografija termicki tretiranih uzoraka
sa kojih se moze videti da sistem i tokom termickog
tretmana zadrZava morfologiju koju je stekao pri sin-
tezi (slike 7b—d). Kvalitativnom elementarnom anali-
zom potvrdeno je prisustvo Y, O i Eu u sistemu.

ZAKLJUCAK

Y;Als015:Ce’t, u koncentraciji od 89 mas.%, je
dobijen termickim tretmanom (1000 °C/6 h) amor-
fnog praha sintetizovanog niskotemperaturnom aero-
sol metodom (NTAS) na temperaturi 320 °C. Prilikom
termickog tretmana na istoj temperaturi (1000 °C), ali
u trajanju od 2 h zapaZeno je prisustvo intermedijar-
nih faza binarnog Y»03-AlLOj; sistema u ve¢em pro-
centu. Visokotemperaturnom sprej pirolizom (VTAS)
na 900 °C sintetizovan je Y,O3:Eu’" i dobijena je za-
htevana kubna struktura. Dodatnim termickim tre-
tmanom dobijenog uzorka povecana je kristalini¢nost
sistema. Detaljna fazna i morfoloska analiza uradena
je rendgenskom strukturnom analizom, skaniraju¢om
elektronskom mikroskopijom i energetskom disperzi-
onom analizom X-zraka. Mikrostrukturni parametri
faza sintetizovanih uzoraka, dobijeni Ritveldovom
metodom, programom Fulprof, ukazuju na nanos-
trukture, sa veli¢inama kristalita ispod 20 nm. Ugra-
dnja luminescentnih centara (Ce**, Eu’*) u resetku
domacdina (YAG, odnosno, Y,O3) potvrdena je na
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osnovu promena parametara kristalne reSetke. Poka-
zano je da su u oba sistema ostvarene dobre struktur-
ne i morfoloske karakteristike (neaglomerisane,
sfericne, submikronske cestice), kao uslov za dobija-
nje poboljSanih luminescentnih karakteristika.
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SUMMARY

AEROSOL SYNTHESIS AND CHARACTERIZATION OF NANOSTRUCTURED

PARTICLES OF Y;Al;01,:Ce** AND Y,O5Eu®*

(Scientific paper)

Katarina R. Marinkovic¢', Ljiljana M. Veselinovié¢!, Luz S. Gomez?, Maria E. Rabanal®,

Lidija T. Man¢i¢!, Olivera B. Milosevi¢!
Institute of Technical sciences of SASA, Belgrade, Serbia
University Carlos IIT, Madrid, Spain

Nanostructured YAG:Ce** and Y,03:Eu’* were synthesized by low tem-
perature (320 °C) aerosol synthesis-L.TAS and high temperature (900 °C)
aerosol synthesis—HTAS, respectively. The synthesis included aerosol ge-
neration from a nitrate precursor solution by an ultrasonic atomizer (1.3
MHz). The obtained aerosol was introduced into a tubular flow reactor,
using air as the carrier gas, where successively, on a droplet level, evapo-
ration/drying, precipitation and thermolysis occurred. The obtained
powders were collected and thermally treated at different temperatures
(900-1200 °C). The phase development and the morphology were investi-
gated by the X-ray powder diffraction method (XRPD) and scanning ele-
ctron microscopy combined with energy dispersive spectrometry
(SEM/EDS). Structural refinement was performed using the Rietveld
method with the Full})rof and Koalariet programs. The average crystallite
size for the Y,O3:Eu’* system was calculated using the Profit program. It
was shown that 89 wt.% of Y3AlsO;2:Ce’* was obtained by annealing
(1000 °C/6 h) the as—prepared, amorphous powder, synthesized by the
low temperature aerosol method (LTAS). High temperature spray
pyrolysis (HTAS) at 900 °C led to the formation of the targeted cubic
phase of Y,03:Eu®*. The microstructural parameters of the as—prepared
samples of the Y,O3:Eu®* system indicate the formation of nanostructu-
res with crystallite size smaless than 20 nm. The substitution of lumines-
cent centers (Ce®*, Eu’*) into a host lattice (YAG, Y,0;, respectively)
was confirmed by changes in the crystal lattice parameters. Also, it was
shown in both systems that good morphological characteristics (non-a-
gglomerated, spherical, submicron particles) were obtained enabling im-
proved luminescent characteristics.
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