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  رنگـي ،نورتابي هاي مشخصهژل، سعي شد تا  ـ   به روش سلEu2+:SrMgAl2SiO7  معدني با ساختاررنگدانه يك تهيهدر اين تحقيق پس از 

 دسـتگاه  ،(XRD) ايكـس   آنـاليز پـراش اشـعه    بـا اسـتفاده از   ثير زمان پخـت بـر روي خـواص فـسفر نهـايي           أ ت وبررسي    آن و ريزساختاري 

 شرر روشن شد كه بـا افـزايش زمـان             با استفاده از معادله    همچنين. گردد مطالعه   (SEM) پويشي ميكروسكوپ الكتروني     و تومترواسپكتروف

  . نـانومتر تخمـين زده شـد   ºC1200  ،40-30 نهـايي پخـت شـده در دمـاي     رنگدانـه هاي   بلور   و اندازه  يافتهها افزايش     بلورك  پخت، اندازه 

 شود، يك نور آبي رنگ نسبتاً       نانومتر تهييج مي   260كه تحت پرتو     هاي يورپيوم زماني   يح يافته با يون   كه فسفر تلق  گرديد  علاوه مشخص   ه  ب

نمايـد كـه    هاي يورپيوم است، از خود ساطع مـي   يون4f 7 → 4f 65d 1كه مربوط به انتقال ) y ، 0,187=x=0,077(خالص با مختصات رنگي 
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This paper reports the luminescence properties and colorimetry of Eu2+ activated SrMgAl2SiO7 pigments prepared via a sol-

gel method. Effect of calcination time on pigment properties has been characterized by X-ray diffraction (XRD) and 

spectrophotometer. Furthermore, microstructure has been studied by Scanning Electron Microscope (SEM). By using 

scherrer equation, it was realized that the crystallite size of the synthesized powder increases as time of calcination increases 

and crystallite size of final product was estimated 30-40 nm. Investigation of luminescence properties, illustrated that Eu-

doped nanocrystals when exposed to 260 nm UV light, showed a uniform and relatively pure blue color that is related to the 

4f 7 → 4f 65d 1 transition of Eu2+ in the phosphor lattice with color coordination (x = 0.187, y = 0.077). Furthermore, it was 

found that the color purity of the pigment increases as calcinations time increases. J. Color Sci. Tech. 3(2010), 251-256 © 
Institute for Color Science and Technology. 
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  ـ مقدمه1

 بـا    تلقـيح يافتـه    هاي معدني سـيليكاتي    رنگدانهامروزه مطالعه بر روي     

در مقاومـت    زيـاد از جملـه       ايايدليل مز ه  ، ب يوني از خانواده لانتانيدها   

 .]1[ تي يافتـه اس ـ   ا و تنوع رنگي، گـسترش قابـل ملاحظـه         مقابل آب 

 نورتابهاي  سيليكات عناصر قليايي خاكي براي اين نوع از مواد، ميزبان

ي بلـور مناسبي با پايداري فيزيكي و شيميايي بالا و همچنين سـاختار          

 كـه نقـش     +Eu2هاي نادر خـاكي      از سوي ديگر يون   . ]2[ماندگار است   

كننـد،   تار شـبكه مـواد سـيليكاتي بـازي مـي          فعال كننـده را در سـاخ      

ــي ــيج    م ــرژي و تهي ــذب ان ــس از ج ــد پ ــه توانن ــت برانگيخت ــه حال     ب

)4f 6 5d 1(، با بازگشت به حالت پايه خود )4f 7( منجر به گسيل نور در 

هــاي اخيــر  از ايــن رو در ســال. ]3 ،4[محــدوده امــواج مرئــي شــوند 

اند كـه در آنهـا از        عه شده هاي سيليكاتي گوناگوني يافت و مطال      رنگدانه

 فعال كننـده اسـتفاده   عنوان فعال كننده يا كمك ه  ر خاكي ب  عناصر ناد 

 +Ce3+، SrxCa2−xAl2SiO7:Tb3 تـوان بـه    شده است كه از آن جمله مي      

]5[    ،Sr2MgSi2O7:Eu2+ 
]6[،Dy3+، Sr2Al2SiO7:Eu2+ ]7[   و  Dy3+ ،

Sr3MgSi2O8:Eu2+ ]8[اشاره نمود .  

باشد  يك مناسب براي سنتز مواد معدني مييك تكنژل  ـ سلروش 

 ـ  كه در مقايسه با ساير روش  هـاي   ، داراي مزيـت ت جامـد ها ماننـد حال

زيادي از جمله اختلاط مناسب مواد اوليه، يكنواختي بالاتر محـصولات          

 ـ  سلروش علاوه محصول حاصل از ه ب. باشد و دماي واكنش كمتر مي

 آلـودگي ناخواسـته كمتـري       ،ينـد آسـياب   آه دليل عدم نياز به فر     ژل ب 

 .]9،  10[توان ريز ساختار مواد را نيز كنتـرل نمـود            داشته و در آن مي    

 الكوكـسايدها آغـاز شـده و سـپس بـا      آبكافتژل ابتدا با    ـ يند سلآفر

. يابد ها و الكوكسايدها ادامه مي هاي پليمريزاسيون بين سيلانول واكنش

تشكيل شـده  ) سل(يدي ها ابتدا سوسپانسيون كلوئ   درطول اين واكنش  

دست آمده، منجـر بـه تـشكيل يـك شـبكه            ه   سل ب   شدن و سپس ژل  

پذيري آسان   به دليل واكنش  . شود مي) ژل(معدني در فاز مايع پيوسته      

 از اين مواد    ساز، معمولاً  الكوكسايدهاي فلزي با آب، براي تشكيل پيش      

 اسيدي هاي  ژل، استفاده از كاتاليست ـيند سلآدر فر. شود استفاده مي

 و بازي براي تشكيل سل و ژل، در راسـتاي بهينـه كـردن سـرعت ژل                

  .دست آمده، ضروري استه و دانسيته شبكه ژل بشدن 

 معـدني بـا   رنگدانـه در اين مطالعه سعي شد تا پس از ساخت يك         

 نورتابيژل، خواص  ـ   به روش سلEu2+:SrMgAl2SiO7ساختار جديد 

 پخـت بـر روي انـدازه تقريبـي         ثير زمـان  أعلاوه ت ـ ه  ب. آن بررسي گردد  

شرايط فـازي و مختـصات رنگـي         ريزساختار محصول نهايي،  ،  ها بلورك

  .مورد ارزيابي قرار گرفت

  

   بخش تجربيـ2

   موادـ1ـ2

 بـا خلـوص      مرك شركتمحصولات   از   ، مورد نظر  رنگدانهبه منظور ساخت    

مـواد مـصرفي جهـت تهيـه        .  درصد استفاده شـد    99,9آزمايشگاهي بالاي   

، نيتـرات آلومينيـوم     (Sr(NO3)2)هاي نيترات استرانسيم     ن شامل نمك  ميزبا

(Al(NO3)3.9H2O) ــزيم ــات مني  در  (4MgCO3.Mg(OH)2.5H2O) و كربن

همچنـين از نيتـرات     .  بودنـد  (Si(C2H5O)4) سـيليكات     اورتو كنار تترا اتيل  

 ـ   ه   ب (Eu(NO3)3.6H2O)يورپيوم    اسـتفاده   +Eu2مين كننـده    أعنوان منبـع ت

  .شد

 1,5405 طول مـوج  دربا لامپ مس    (XRD)اش اشعه ايكس    از پر 

.  به منظور بررسي شرايط فازي محصولات، كمك گرفته شد         ،انگستروم

 θ2<10>70 و الگوها در بازه Bruker D8-Advanceمدل اين دستگاه 

جهت تحليل الگوهاي تست پراش اشعه ايكس نيـز         .  است گزارش شده 

 و رنگـي    نورتـابي لعـه خـواص     مطا.  اسـتفاده شـد    JCPDSافـزار    از نرم 

تومتر مـدل   ومحصولات نهـايي نيـز بـا اسـتفاده از دسـتگاه اسـپكتروف             

Perkin–Elmer LS-55     محقق شد كـه در آن عـرض شـكاف تهيـيج و 

  . بودnm5  گسيل
  

   روش كارـ2ـ2

 ـ +Sr0.99MgAl2SiO7:Eu2 سـاختار  راي رسـيدن بــه ب
ابتـدا مقــادير  ، 0.01

  كربنات منيزيمو نيترات آلومينيوم ،نيترات استرانسيماز استوكيومتري 

، تحت (TEOS)در محلول حاوي آب، اتانول و تترا اتيل اورتو سيليكات      

سپس مقدار مورد نياز از     . دگرديهمزدن شديد طي پانزده دقيقه اضافه       

، زدن بعد از يك ساعت همافزوده شد و نيترات يورپيوم به پيش محلول 

 تبخير شدن مواد فـرار آن، در        دست آمد كه بعد از    ه  سل سفيد رنگي ب   

C° 60   ژل .  گـشت  بـدل يك ژل ويسكوز نيمه شفاف      ، به    براي سه روز

% 5(، تحت اتمسفر احيايي     C° 1200حاصله سپس خشك و در دماي       

  .پخت شد) نيتروژن% 95هيدروژن و 
  

  بحث و نتايج ـ3

   آناليز فازيـ1ـ3

  ژل حاصــل شــد، در دمــاي ـ  اي كــه از روش ســل ژل خــشك شــده

C° 1200         براي يك ساعت پخت شد كه الگوي XRD      1 آن در شـكل 

با توجه به اين الگو مشخص است كه تنها دو فاز         . نشان داده شده است   

اصلي در اين نمونه قابل شناسـايي اسـت كـه آن هـم مربـوط بـه فـاز               

كه  ييالبته از آنجا. آلومينو سيليكات و فاز احتمالي ساختار اصلي است      

باشد، از ايـن رو الگـوي     يك تركيب جديد مي  ساختار فسفر سنتز شده   

 جهـت شناسـايي   XRD نيـز در ميـان الگوهـاي       رنگدانهمربوط به اين    

وجود ندارد ولي الگوي حاصله شباهت زيادي با الگويي دارد كـه بـراي         

 البتـه تنهـا     .]5[ گزارش شـده اسـت     +Sr1.2Ca0.8Al2SiO7:Tb3ساختار  

  .يكات استتفاوت عمده آن در همان فاز آلومينو سيل

ثير زمان پخت در شرايط فازي اجزاي فسفر نهايي، أجهت بررسي ت

  نمونــه ديگــري از ژل خــشك شــده ايــن بــار بــراي چهــار ســاعت در 

C° 1200  الگوي  .  پخت شدXRD           آورده  2 ايـن نمونـه كـه در شـكل   
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  . براي يك ساعتC° 1200 پخت شده در رنگدانه، براي X پراش اشعه :1شكل 

  

  . ساعتچهار براي C° 1200 پخت شده در رنگدانه، براي Xش اشعه ي پرا :2شكل 

 1سيليكات موجود در شـكل      دهد كه فاز آلومينو      شده است، نشان مي   

 الگـوي  ، اصلي تبديل گـشته و طبـق انتظـار   طور كامل به فاز ه   ب تقريباً

XRD   كاملا شبيه به سـاختار Sr1.2Ca0.8Al2SiO7:Tb3+  5[ باشـد  مـي[.  

ــ  كــم عناصــر فعــال كننــده در ســاختار فــسفرهاي  دليــل غلظــته ب

 جديـدي در    پيـك قابـل مـشاهده     لومينسنت، انتظار بر اين است كـه        

  . كه ناشي از حضور فاز فعال كننـده باشـد، ايجـاد نگـردد    XRDالگوي  

 آزمـون نـه يـك     ( فـازي    آزمون پراش اشعه ايكس يك      آزمونعلاوه  ه  ب

ر با عنصر هم    شود كه در آن جايگزيني يك عنص       محسوب مي ) عنصري

 آن  XRDاش در جدول مندليف، در ساختار يك شبكه، الگوي           خانواده

شباهت توانند    مي دلايلتركيب را تغيير محسوسي نخواهد داد كه اين         

و  +Sr1.2Ca0.8Al2SiO7:Tb3الگوهــــاي مربــــوط بــــه ســــاختارهاي 

SrMgAl2SiO7:Eu2+را توجيه كنند .  

   سـعي شـد تـا انـدازه    XRDبا استفاده از معادله شـرر و الگوهـاي        

، براي دو حالتي گراد  سانتي درجه 1200دماي  هاي فاز اصلي در  بلورك

 تخمين  بار يك ساعت و ديگري چهار ساعت پخت شده بودند،          كه يك 

  :به قرار زير است 1رابطه شرر . زده شود
  

0.89 λ
D

B cosθ
=   (1) 

  

  اشـعه ماتيـك    طـول مـوج پرتـو مونوكرو       λ  اندازه بلورك،  D كه در آن  

 پهنـاي  Bو   بـراگ   زاويـه λ(، θ = 0,15404 براي لامپ مـس (ايكس 

. باشـد  در مقياس راديان مـي     (FWHM) ماكزيمم پيك در نصف ارتفاع   

ــدول    ــبات در ج ــن محاس ــل از اي ــايج حاص ــت 1نت ــده اس   . آورده ش
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  .شرايط پخت متفاوت بلورك ها در   اندازه  پارامترهاي مربوط به محاسبه:1جدول 

)°C( ي پختدما  )hr(زمان پخت   )degree( θ٢  (radian) B   (nm) λ   (nm) D  

1200  1  30,38  0,00464  0,15405  30,6  

1200  4  30,38  0,0038  0,15405  37,3  

  

  

  
  .+SrMgAl2SiO7: Eu2  فسفر)ب ( و گسيل)الف( طيف هاي تهييج :3شكل 

  

انـدازه   زمـان پخـت،   اين نتايج گوياي اين مطلب است كه بـا افـزايش            

 فراينـد  از   رنگدانـه براي سنتز   .  اصلي افزايش يافته است     فاز هاي بلورك

  بـالا ين بـه ي شده است كه اين روش يك تكنيك پـا ژل استفاده ـ  سل

هاي صـورت گرفتـه از مقيـاس اتمـي           به اين معنا كه واكنش    . باشد  مي

قيـاس  شروع و سپس در مقياس مولكولي ادامه و بـه همـين ترتيـب م           

  زمان پخت  ها با افزايش   دليل رشد بلورك  . يابد افزايش مي واكنش اجزا   

ــد همــين مــس مــي ــدازه . له باشــدأتوان   هــاي نهــايي در حــدود بلــوران

nm 40-30   رنگدانـه  بـودن را بـراي   بلورتواند ادعـاي نـانو    است كه مي 

  .نهايي تصديق نمايد
  

  تومتريو اسپكتروفـ2ـ3

 C° 1200اي  پخت شده در دم ـرنگدانه، طيف تهييج و گسيل     3شكل  

گيـري شـده    دهد كه در دماي اتاق اندازه براي چهار ساعت را نشان مي   

 نـانومتر، در    260-280هاي    بيشترين ميزان تهييج در طول موج     . است

 اسـت، كـه بـه انتقـال الكترونـي           قـرار گرفتـه   بنفش  فرامحدوده امواج   

پس از  . گردد هاي يورپيوم از حالت پايه به حالت بر انگيخته بر مي           يون

 نـانومتر تهيـيج شـده و    260آنكه فسفرها تحت پرتويي با طـول مـوج        

يابنـد،   ها به حالت بر انگيخته و البته نا پايدار خود انتقـال مـي             الكترون

تمايل الكترون هاي  برانگيخته براي بازگشت به حالت اوليه پايدارشان، 

ده كه در ضـمن   ش4f 65d 1(2D)→ 4f 7(8S7/2)منجر به انتقال الكتروني 

 نشان داده شـده     ـ ب 3 اين انتقال طيف گسيلي همانند آنچه در شكل       

ــد  ــد شـ ــه خواهـ ــت، نتيجـ ــسيل  . اسـ ــلي گـ ــك اصـ ــهپيـ  رنگدانـ

Sr0.99Eu0.01MgAl2SiO7
 نـانومتر  421 پس از تهيـيج، در طـول مـوج         

 باريك و با شـدت نـسبي       نسبتاً شود كه يك پيك     مي واقع) ناحيه آبي (

يجه  در نت   و  و خلوص بالاي محصولات    يكنواختيه  تواند ب  بالا بوده و مي   

در  +Eu2هاي   يون. ژل بر گردد  -يند سل نوع روش ساخت مواد يعني فرا     

، بعنوان مراكز روشـني زا عمـل نمـوده و           SrMgAl2SiO7شبكه ميزبان   

 ــ انتظـار مــي  دليـل نزديكــي شـعاع هــاي يـوني يورپيــوم و    ه رود كـه ب

هـا   ستروم هستند، ايـن يـون  نگآ 1,26 و 1,25استرانسيم كه به ترتيب   

  نكته قابل توجـه  .  نهايي شوندرنگدانه در شبكه +Sr2هاي   جايگزين يون 
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  .(B)و چهار ساعت   (A) براي يك ساعتC° 1200 مولفه هاي رنگي در سيستم هاي مختلف براي نمونه هاي پخت شده در :2جدول 

hº  c* b*  a* L*  Z Y X   

 A  نمونه  134,4  67,2  414,9  85,51  124 -138,8  186,12 311,78

 B  نمونه 181,9  74,9  715,9 89,33  167,5 -194,8  256,91  310,69

  

  

شود اين است كه طيف گـسيل        ديگري كه از طيف گسيل مشخص مي      

 بوده وپيك ديگري كـه      +Eu2داراي يك پيك اصلي است كه مربوط به         

ايـن   كهشود   در ساختار شبكه باشد ديده نمي+Eu3دهنده حضور   نشان

 در اتمـسفر احيـايي     +Eu3هاي   تمامي يون دهنده آن است كه       نشانامر  

  . كاهش يافته است+Eu2هاي  به يون

  

   رنگ سنجيـ3ـ3

 براي يـك و     C° 1200 پخت شده در       موقعيت رنگي دو نمونه    4شكل  

با توجه به اين شكل به  . ر ساعت را در طيف لوكاس نشان مي دهد        اچه

رنگـي هـر دو نمونـه طبـق نتـايج           روشني مشخص است كه مختصات      

 آبي طيف قرار گرفتـه اسـت كـه البتـه بـا               اسپكتروفتومتري، در ناحيه  

افزايش زمان پخت از يك ساعت بـه چهـار سـاعت، ايـن موقعيـت بـه              

 ،  y=0,109(  يافته است و مختـصات رنگـي از        انتقالتر   هاي خالص  آبي

0,218=x( بــه )0,077=y ، 0,187=x( ايــن  يافتــه اســت و بــهتغييــر 

زمـان پخـت، بـدليل    توان نتيجه گيري نمود كه بـا افـزايش    ترتيب مي 

  . خلوص رنگي نيز زيادتر شده استافزايش تركيب درصد فاز اصلي

  

  
 براي يك C° 1200  موقعيت رنگي نمونه هاي پخت شده در:4شكل 

  . در طيف لوكاس(b)و چهار ساعت   (a)ساعت

  

 و  D65منبـع نـوري      تحـت     نهايي،  هاي رنگي براي دو نمونه     لفهؤم

(تحت مشاهده كننده استاندارد     
◦

 هاي رنگـي متفـاوت      در سيستم ) 10

  . خلاصه شده است2محاسبه و در جدول 

 در  CIE اختلاف رنگ از رابطه اي كه توسط          امروزه جهت محاسبه  

شـود كـه در آن آخـرين          ارائـه شـده اسـت، اسـتفاده مـي          2000سال  

هـاي آبـي و      ص بـراي رنـگ    اصلاحات، اعمال گرديـده اسـت و بخـصو        

دهـد   خاكستري كارايي بهتري نسبت به روابط قبلي از خود نشان مـي           

 سنتز شده و يافتن  بررسي اختلاف رنگ دو نمونه  در نتيجه براي     .]11[

 اسـتفاده شـد   CIE هـا، از روابـط   رنگدانـه ثير زمـان پخـت بـر رنـگ        أت

]13,12[.  

  

∆ ∆ ∆ ∆ ∆
∆

22 2

2000 T
L C H C H

L C' H' C' H'
E R

S S S S S

        
= + + +        

        
 

 (2) 

  

 مـابين دو  (E00∆) اخـتلاف رنـگ   ، ميـزان  )2 ( ادلـه  مع ازاستفاده  با

 7,15در حـدود    كه در زمان پخت تفاوت داشـتند،         ساخته شده     نمونه

 اگر اين پارامتر بيشتر از يك باشد، چشم انسان قادر به كهمحاسبه شد 

 ـ   . تشخيص اختلاف رنگ دو نمونه خواهد بود       دسـت  ه  اختلاف رنگـي ب

خص است، بيشتر به اختلاف در       نيز مش  4طور كه از شكل      آمده همان 

شود و از ميـان سـه بعـد رنگـي، ايـن بعـد                ها مربوط مي   خلوص نمونه 

  . شده استE∆خلوص نمونه هاست كه باعث پديد آمدن اين ميزان 
  

   مطالعه ريزساختارـ4ـ3

در   ساخته شـده   رنگدانه پويشي ميكروسكوپ الكتروني    تصوير 5شكل  

 اينبا توجه به    . دهد نشان مي  را    تحت اتمسفر احيايي   C 1200° دماي

 ـ             ،تصوير ه  شكل ذرات به حالت كروي نزديك بوده و در برخي از نقاط ب

 رخ داده اسـت و در واقـع         جوشي  تفدليل بالا بودن دماي پخت، حتي       

فـاز نهـايي، يـا       توان ادعا نمود كه اين دما، دماي آغـاز ذوب شـدن            مي

يكنواخـت   شناسـي  ريخـت عدم وجود تجمـع و  .  است جوشي  تف  همان  

 ـ  ذرات، مي تواند در نتيجه روش انتخابي براي سنتز يعني تكنيك سل

  .ژل باشد
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 فسفر پخت شده در دماي ميكروسكوپ الكتروني پويشيتصوير  :5شكل 

°C1200.  

  

  گيري  نتيجهـ4

 بـا  +SrMgAl2SiO7: Eu2  جديـد ، بـا سـاختار  فلورسنت معدني رنگدانه

گيري  بهره. ژل سنتز شد ـ  لموفقيت تحت اتمسفر احيايي، به روش س

  هـا در مقيـاس نـانو شـد كـه بـا        بلوركاز اين تكنيك منجر به تشكيل   

  

 با افـزايش     كه  مشخص گرديد  XRD و الگوهاي     شرر  استفاده از معادله  

  رنگدانـه بررسي رفتـار فـازي      . يابد ها افزايش مي   بلور   اندازه ، پخت زمان

به مرور زمان بـه فـاز   ات  نشان داد كه فاز آلومينوسيليك    در دماي پخت    

دهـي   اصلي تبديل شده تا اينكه در نهايت پس از چهار ساعت حـرارت            

 موجود در ساختار، فاز مربوط به        ، تنها فاز شناسايي شده    C° 1200در  

، پيـك   nm 260 پس از تهييج فـسفر تحـت پرتـو        . باشد ماده اصلي مي  

 4f  كه مربوط به انتقالnm 421اصلي گسيل در 
7→ 4f 

65d1 هاي  يون

   ميكروسـكوپ الكترونـي پويـشي      تـصوير دهـد و     يورپيوم است، رخ مي   

همچنين مـشخص شـد      .نشان داد كه شكل ذرات نزديك به كره است        

   رنگـي رخ داده و افـزايش خلـوص         انتقـال كه با افزايش زمـان پخـت،        

هـا    بـالايي بـراي نمونـه      (E00∆) منجر به اختلاف رنگي      رنگي محصول، 

  .شود مي

  

  نيتشكر و قدردا

پژوهشكده رنگ و پليمر دانشگاه صنعتي امير كبيـر، نهـاد علمـي و              از  

پژوهشي رياست جمهوري و پژوهشگاه علـوم و فنـاوري رنـگ بخـاطر              

  .شود داني مي گرفته تشكر و قدر هاي صورت حمايت
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