
 

TẠP CHÍ HÓA HỌC 53(4) 480-484 THÁNG 8 NĂM 2015 

DOI: 10.15625/0866-7144.2015-00166 

480 

 
 
 

TỔNG HỢP VẬT LIỆU BẰNG PHƯƠNG PHÁP PHẢN ỨNG NỔ VÀ  
TÍNH CHẤT CỦA LaPO4:Eu KÍCH THƯỚC NANOMET 

Nguyễn Vũ
1*

, Phạm Đức Roãn
2
, Tạ Minh Thắng

3, Trần Thị Kim Chi1,  

Mẫn Hoài Nam1, Nguyễn Thị Thanh1
 

 

1
Viện Khoa học Vật liệu, Viện Hàn lâm Khoa học và Công nghệ Việt Nam 

2
Khoa Hóa học, Trường Đại học Sư phạm Hà Nội  

3
Trường Cao đẳng Dược Phú Thọ 

Đến Tòa soạn 05-01-2015; Chấp nhận đăng 26-8-2015  

 

Abstract 

Eu (III)
 
-doped LaPO4 nanophosphors were prepared via combustion synthesis using urea as fuel and metal nitrates 

as precursor. Structures, morphologies, and photoluminescent properties of the LaPO4:Eu were studied by X-ray 

diffraction, scanning electron microscopy, photoluminescent and excitation photoluminescent spectra. The average 

diameters for the phosphor particles are 5-20 nm. The effects of Eu(III) doping process and heating temperature on 

structure and optical properties of nanophosphors have been investigated. LaPO4:Eu phosphors show the intense peak at 

594 nm corresponding to the 
5
D0-

7
F1 transition of Eu (III) in inversion symmetry sites. 
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1. GIỚI THIỆU 

 

Vật liệu nano phát quang đang là vấn đề được 

giới khoa học trên thế giới quan tâm do có rất nhiều 

định hướng ứng dụng thực tế. Việc chế tạo và 

nghiên cứu tính chất quang của vật liệu nano nền 

LaPO4, pha tạp các ion đất hiếm như Eu(III), Tb(III), 

Ce(III), Sm(III), Er(III), ... đang thu hút nhiều nhà 

khoa học trong và ngoài nước trong việc tổng hợp, 

nghiên cứu tính chất và khả năng ứng dụng. Việc 

thay đổi ion pha tạp, nồng độ pha tạp nhằm mục 

đích nhận được các tính chất quang mong muốn như 

hiệu suất phát quang, màu phát xạ [1-9]. Vật liệu 

LaPO4 pha tạp ion đất hiếm như Eu(III) (ký hiệu, 

LaPO4:Eu) cho phát xạ màu đỏ cam với phát xạ trội 

ứng chuyển mức 
5
D0 – 

7
F1 của ion Eu(III) ở khoảng 

583-595 nm do vật liệu có tâm đối xứng đảo [1-6].  

Việc tổng hợp và nghiên cứu tính chất quang của 

vật liệu LaPO4:Eu hiện còn là đối tượng nghiên cứu 

hấp dẫn. Người ta đã sử dụng nhiều phương pháp 

khác nhau nhằm chế tạo được các vật liệu này, trong 

đó có các phương pháp: tổng hợp trong dung môi 

nhiệt độ sôi cao, thủy nhiệt, sol-gel, phương pháp 

phản ứng pha rắn.... để chế tạo vật liệu LaPO4:Eu. 

Cho đến nay, trên thế giới chưa có nhiều công trình 

nghiên cứu chế tạo vật liệu nền LaPO4
 
bằng phương 

pháp phản ứng nổ [10-12]. Việc tổng hợp vật liệu 

nano phát quang YVO4:Eu và YVO4:Er,Yb đã được 

tiến hành bằng phương pháp phản ứng nổ [13-15]. 

Bài này trình bày kết quả tổng hợp vật liệu 

LaPO4:x%Eu (x = 1-9) bằng phương pháp phản ứng 

nổ, sử dụng tiền chất là muối nitrat của kim loại và 

urê làm nhiên liệu cho phản ứng oxi hóa - khử. Ảnh 

hưởng của nồng độ pha tạp (được định nghĩa là tỉ 

lệ % mol của ion pha tạp Eu so với tổng lượng ion 

kim loại) đến tính chất quang của vật liệu được khảo 

sát, ngoài ra  nung mẫu 

khoảng từ 500 đến 900 
o
C để tìm ra nhiệt độ nung 

tối ưu cho quá trình hình thành vật liệu

. 
 

2. THỰC NGHIỆM 

 

Vật liệu LaPO4:Eu được chế tạo bằng phương 

pháp phản ứng nổ (theo quy trình như mô tả trong 

hình 1) từ các tiền chất là La(NO3)3, Eu(NO3)3, NH3, 
H3PO4, và urê làm nhiên liệu cho phản ứng oxi hóa – 

khử. Vật liệu LaPO4:5%Eu được nung ở các nhiệt độ 

khác nhau từ 500-900 
o
C trong 1 giờ; các mẫu có 

nồng độ pha tạp thay đổi LaPO4:x%Eu (x = 1, 3, 5, 7, 

9) cùng được nung ở 900 
o
C trong 1 giờ. 

Giản đồ nhiễu xạ tia X (XRD) của các mẫu được 

ghi trên máy Siemens D5000, bức xạ CuKα tại Viện 

Khoa học Vật liệu. Ảnh hiển vi điện tử quét (SEM) 

được thực hiện trên hệ S-4800 (Hitachi) tại Viện Vệ 

sinh Dịch tễ Trung ương. Phổ huỳnh quang được đo 
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trên hệ đo huỳnh quang phân giải cao iHR550 tại 

phòng thí nghiệm trọng điểm Viện Khoa học Vật 

liệu: sử dụng nguồn kích thích bằng lade 266 nm. 

  

Hình 1: Quy trình tổng hợp vật liệu LaPO4:Eu 

 

3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 

 

Giản đồ nhiễu xạ tia X (XRD) và ảnh hiển vi điện 

tử quét (SEM) được sử dụng để nghiên cứu cấu trúc

và hình thái học của vật liệu tổng hợp được.  

Hình 2 là giản đồ XRD của vật liệu LaPO4:5%Eu 

nung ở các nhiệt độ khác nhau trong khoảng 

500-900 
o
C. Kết quả cho thấy vật liệu có cấu trúc 

tinh thể tốt, khá phù hợp với các kết quả đó công bố 

về cấu trúc vật liệu LaPO4. Giản đồ cho thấy các 

đỉnh nhiễu xạ của vật liệu nung ở các nhiệt độ khác 

nhau đều phù hợp với thẻ chuẩn JCPDS 32-0493 của 

LaPO4 và không có sự xuất hiện của các đỉnh nhiễu 

xạ lạ được quan sát. Điều đó chứng tỏ các vật liệu 

thu được là đơn pha và thể hiện cấu trúc của mạng 

nền LaPO4. Độ rộng của vạch nhiễu xạ có giảm 

xuống khi tăng nhiệt độ nung nhưng không thực sự 

rõ rệt. Dựa vào độ mở rộng của vạch nhiễu xạ tia X, 

kích thước tinh thể được tính toán dựa theo công 

thức Scherrer: D = (0,89 )/( cos ), với D là kích 

thước trung bình của tinh thể, λ là bước sóng của tia 

X (nguồn tia X ở đây là CuKα, λ = 0,1541 nm),  và 

 tương ứng là độ bán rộng của vạch nhiễu xạ và góc 

nhiễu xạ được sử dụng trong phép phân tích. Kết quả 

cho thấy, kích thước trung bình của các mẫu 

LaPO4:5% Eu nung ở 500, 600, 700, 800 và 900 
o
C 

tương ứng là 5,4, 6,2, 6,4, 7,6 và 7,7 nm. Như vậy, 

khi tăng nhiệt độ nung vật liệu kích thước hạt có 

tăng lên nhưng không đáng kể. Các kết quả vừa nêu 

cho thấy trong khoảng nhiệt độ nung từ 500 đến 900 
o
C không có sự chuyển pha. Điều này có thể do năng 

lượng nhiệt bên ngoài biến đổi trong khoảng nhiệt 

độ này chưa đủ gây ra những biến đổi lớn.

 

 

Hình 2: Giản đồ nhiễu xạ tia X của LaPO4:Eu nung ở các nhiệt độ khác nhau:  

500 (a), 600 (b), 700 (c), 800 (d) và 900 
o
C (e); vạch thẳng đứng là thẻ chuẩn 32-0493 của LaPO4  

 

Hình 3 trình bày các ảnh SEM tiêu biểu của vật 

liệu LaPO4:5% Eu được nung ở các nhiệt độ khác 

nhau (500, 700 và 900 
o
C) trong 1 giờ. Ảnh SEM, 

cho thấy hạt vật liệu có dạng tựa cầu, kích thước khá 

đồng đều và chủ yếu ở dưới 20 nm. Kết quả này 

cũng phù hợp với kết quả thu được từ giản đồ XRD 

của vật liệu. 

Huỳnh quang của vật liệu LaPO4:5%Eu đo ở 
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nhiệt độ phòng, kích thích bằng lade được trình bày trên hình 4.

 

   

Hình 3: Ảnh SEM của các mẫu LaPO4: 5 % Eu nung ở 500 (trái), 700 (giữa) và 900 
o
C (phải) 
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Hình 4: Phổ huỳnh quang của LaPO4:Eu (5 %),  

kích thích ở 266 nm 

 

Phổ huỳnh quang gồm các vạch hẹp tương ứng 

với các chuyển dời 
5
D0 – 

7
Fj (J = 0, 1, 2, 3, 4) của 

ion Eu. Các đỉnh tiêu biểu là 579 nm (
5
D0 – 

7
F0) ; 

588, 592, 594 nm (
5
D0 – 

7
F1); 612, 621 nm (

5
D0 – 

7
F2) ; 650 nm (

5
D0 – 

7
F3); 685, 697 nm (

5
D0 – 

7
F4). 

Về huỳnh quang của Eu
3+

, chuyển dời 
5
D0 – 

7
F1 là 

chuyển dời lưỡng cực từ được phép và cường độ của 

nó phụ thuộc vào môi trường chung quanh của ion 

Eu(III); chuyển dời 
5
D0 – 

7
F2 là chuyển dời lưỡng 

cực điện được phép và cường độ của nó nhạy với 

cấu trúc định xứ của ion Eu(III); chuyển dời 
5
D0 – 

7
F0 là chuyển dời bị cấm và được giải phóng một 

phần tùy theo đối xứng của tinh thể, chuyển dời này 

chỉ nhận được khi ion Eu(III) được đặt vào vị trí đối 

xứng thấp. Do đó, ion Eu(III) được sử dụng làm đầu 

dò cấu trúc để xác định môi trường định xứ trong 

tinh thể [7]. Theo kết quả chỉ ra trên hình 4, cường 

độ huỳnh quang ứng với chuyển dời 
5
D0 – 

7
F0 là rất 

yếu, chứng tỏ LaPO4 có tính đối xứng cao. Phát xạ 

ứng với chuyển dời 
5
D0 – 

7
F1 trội hơn so với các 

phát xạ ứng với các chuyển dời khác là do trong vật 

liệu LaPO4 có tâm đối xứng đảo. Phổ huỳnh quang 

mà chúng tôi ghi nhận được phù hợp với các các 

công trình đã công bố [1-3, 5, 7].  

Hình 5 trình bày phổ huỳnh quang của vật liệu 

LaPO4:5%Eu được nung ở các nhiệt độ khác nhau, 

mẫu được kích thích ở bước sóng 266 nm và được 

giữ nguyên các điều kiện đo (để so sánh được). Phổ 

huỳnh quang ghi nhận được có dạng tương tự nhau 

(vị trí và tỉ lệ cường độ các vạch phổ), cường độ 

huỳnh quang tăng nhẹ theo nhiệt độ nung mẫu có thể 

liên quan tới sự hoàn thiện hơn cấu trúc tinh thể. 

 

540 560 580 600 620 640 660 680 700 720
0

3000

6000

9000

 

C
­

ê
n

g
 ®

é
 (

®
.v

.t
.®

)

B­íc sãng (nm)

5
D

0
 -

 7
F

4

5
D

0
 -

 7
F

3

5
D

0
 -

 7
F

2

5
D

0
 -

 7
F

1

 900
o
C

 800
o
C

 700
o
C

 600
o
C

 500
o
C

NhiÖt ®é nung

5
D

0
 -

 7
F

0

EXC
= 266 nmLaPO

4
:Eu

3+

 
 

Hình 5: Phổ huỳnh quang của LaPO4:Eu (5 %) theo 

nhiệt độ nung mẫu từ 500 đến 900 
o
C 

 

Để kiểm tra ảnh hưởng của nồng độ Eu(III) lên 

tính chất phát quang, Eu(III) đã được pha vào mạng 

nền LaPO4 với các nồng độ khác nhau. Hình 6 và 7 

trình bày phổ huỳnh quang của LaPO4:Eu với các 

nồng độ Eu trong khoảng 1-9 %. Có thể nhận thấy, 

cường độ huỳnh thay đổi không đáng kể khi nồng độ 

Eu(III) tăng (hình 6). Từ phổ huỳnh quang cho thấy 

với nồng độ 5 % chưa thể hiện sự dập tắt huỳnh 

quang do cơ chế truyền cộng hưởng giữa các ion làm 

tiêu tán năng lượng kích thích. Trong vật liệu khối, 

sự dập tắt nồng độ đã xảy ra với mức pha tạp trên. 

Tuy nhiên, tỉ lệ cường độ phát xạ ứng với chuyển 

dời 
5
D0 – 

7
F2 so với cường độ tương ứng với chuyển 

dời 
5
D0 - 

7
F1 tăng khi tăng nồng độ pha tạp Eu (III) 
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(hình 7). Điều này có thể do khi lượng Eu(III) trong 

vật liệu tăng, tính đối xứng của tinh thể mạng chủ 

LaPO4 giảm (do sự sai khác về bán kính ion của 

Eu(III) và La(III)), dẫn đến phát xạ trội của chuyển 

dời lưỡng cực từ 
5
D0 - 

7
F1 trong vật liệu có tâm đối 

xứng đảo giảm và tăng dần phát xạ do chuyển dời 

lưỡng cực điện 
5
D0 - 

7
F2 đặc trưng cho vật liệu không 

có tâm đối xứng đảo. 
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Hình 6: Phổ huỳnh quang của LaPO4:x%Eu  

(x = 3, 5, 7, 9) 
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Hình 7: Phổ huỳnh quang đã được chuẩn hóa của 

LaPO4:x%Eu (x = 1, 3, 5, 7, 9) trong khoảng 

550-640 nm 

 

4. KẾT LUẬN 

 

Vật liệu LaPO4:5%Eu đã được chế tạo thành 

công bằng phương pháp phản ứng nổ. Vật liệu thu 

được là đơn pha và không ghi nhận được sự xuất 

hiện của các pha tạp chất. Sự pha tạp và thay đổi 

nhiệt độ nung mẫu không gây nhiều ảnh hưởng đến 

cấu trúc, hình thái của vật liệu, sự tăng nhiệt độ nung 

từ 500-900 
o
C không xảy ra sự thay đổi lớn nào về 

kích thước hạt. Phổ huỳnh quang của vật liệu 

LaPO4:Eu đều thể hiện các chuyển dời phát xạ đặc 

trưng (
5
D0 – 

7
FJ, J = 0 - 4) của Eu(III). Phổ huỳnh 

quang của vật liệu LaPO4:Eu thay đổi không đáng kể 

khi tăng nồng độ Eu pha tạp hoặc thay đổi nhiệt độ 

nung mẫu từ 500-900 
o
C.  
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