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Abstract

Phosphor materials based on rarc-earths ion doped akermanites have recently atiracted interest of many scientist
groups in and outside the country due to their potential applications in white light emitting diodes In this paper we
present results of our research on the fabrication, structure and optical properties of xCa0.Mg0.2Si0,: Eu?* phosphor -
a phosphor that has the ability to emit light both in the blue and green regions. The method used for preparation of the
material is co-precipitation method. The obtained phosphor material has xCa0.Mg0.2Si0; akermanites network
structure with high chemical and thermal stability. Under an UV excitation, the phosphors showed two strong broad
emission bands, namely blue and yellowest-green bands, peaking at 450 nm and 530 nm, respectively, which can be
attributed (o the transitions of the Eu? ion in the host lattice The material is therefore very promising for applications
in Jighting device in general and especially for white light eminting diodes to its two emission bands which are two of
three primary colors of the white light.

Keywords: xCa0.Mg0.28i0,:Ev* phosphor, PL, LED.

1. GIOI THIEU

Mic du 1a mt linh vie nghlcn clrw mé&i trén thé
2i¢i, cho dén nay c6 kha nhiéu cdc nghlen clru vé vit
héu phét quang pha tap dét hiém cho u (g dung trong
ché 10 diot phat quang dnh sdng tréing (WLEDs)
duge cong bd; nhiéu logi vat liéu sau nghlcn ciru ché
120 cling da dura vao chuyén gizo, san xuat & quy md
lém va dat dugc cac thanh twu nhét dinh. & trong
nude, day 1a mot linh vyc nghlen clru rt mai, mic
dd 43 c6 mot sb nghién ciru khoi tao ban dau, tu
nhién trong dleu kién cong nghé con nhleu han che,
nhiéu vén dé vé higu sut phit quang, dj bén va kha
ning img dung vao thyc 1€ cla cac vat liéu nay van
chua duge nghién ciru va glal quyét mot cach hé
théng. Tbng quan cic két qué nghién ciru da cong bé
cho thdy, trong giai doan davu, hau hét cac bét huynh
quang dung cho WLEDs déu la cac vat li¢u dira trén
chit nén la hop chit cua Juu hugmh (vi du nhu ZnS:
Cu™ hay SrGa,S,: Eu™...) [1, 2], Tuy nhién, nhém
vgl Iueu huynh quang nay c6 sy on dinh vé hoa hoc
lhnp dan 16i han ché d ben va thi gian lam viée
cia WLEDs. Nhim giai quyét van dé nay, nhém vat
li¢u thir hai da dugc nghlen ctru cho WLEDs la cac
vit ligu huynh quang trén nén cua hop cha( nito (vi
dy nhir B-SIAION:Ew?’, Ca-a-SiAION:Ew™"..), voi

chu tric mang nén 6 do on dinh vé hoa hoc va d
&n dinh nhiét cao hon [3+5]. Gan day, cic vit ligu
phosphors trén nén akermanites pha tap Cu da duge
quan tm nghién cuu cho mg dung trong WLEDs
do sy on dinh hoa hoc va d bén nhigt ot hon caa
chu tric mang nén. Dong thai loai vat liéu phosphor
nay c6 dai kich thich va dai phal xa rong, cuong d¢
phat quang manh, pham vi mau séc wong ung vai
cac bucc séng phat xa mau do, mau lyc va mau lam
ta rét thich hop dé tao ra WLEDs [1]. Mt trong sé
cac bot phosphors tiém néng trén ncn akermanites
pha tap Eu, la xCaO. MgO 2Si0,:Eu". Céc nghién
ciru vé céu tric va tinh cha( quang cba vat ligu nay
da dugc cong bd boi mdt s6 nhom nghién ciru nbur
nhém Q. Su [6], nhém J. Holsa {7+9], nhém L. .hang
[10] va nhom C.K. Chang [11]. Mot di¢m chung cia
céc két qua cdng bb 1a cong thuc dugc lyra chon cia
vat ligu 1a CaMgSiOs: Eu’ (lwong {ng  vai
xCaO MgO.2Si0y; x = 2) va vit Ixcu duge ché tao
bing phuong phap phin img pha ran W cac nguon
vit liéu ban ddu la muoi cacbonat va cac oxit kim
loai. Céc vat ligu ngudn dugc tron vai ty 1¢ thich hop
va duge thiéu két @ nhit do cao tir 1300+1350°C dé
tao nén pha Ca,MgS$i;Or Eu (6-1 I]

Vi myc dich nghién ciru dé cI\c (2o ra logi vat
ligu phosphor akermanites c6 sy n dinh héa hoc va
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46 bén nhiét cao, c6 thé img dung trong ché tao
WLED trong nuéc, chiing tdi da tién hanh  nghién
ciru ché tgo vit liéu xCaO.Mg0.2SiOx:Eu® bing
phuong phip dbng két tua va di tir cac ngudn vat
liéu ban du 1a cic mudi nitrat. Khac véi cic két qua
da  dugc cong bo truée diy vé ché tao
xCa0.Mg0.25i0;: Eu®* bing phuong phap phan (mg
pha rin, trong phwong phép ddng Két toa, dé ché tao
ra phosphor xCaO.MgO.2Si0;: Eu®, nhiét dé lhleu
két vit ligu thp hon, chi c& 1250 °C. Cic théng sb

phan img nhu dj pH c6 thé diéu chinh dé dang cho
phép diéu khién dugc kich thuéc hat. Bing phuong
phap ndy, ching toi da che tao duge mot loai
phosphor m&i ma thanh phédn gdm hai pha chinh la
pha Ca,MgSi;0; (xCa0.MgO. 25101 X = 2) va pha
Ca,Mng;Og (xCa0.Mg0.25i0y: Eu?* = 3). Khi
Eu’* pha tap vio Vit liéu, trong rrucrng unh thé ciia
pha Ca;MgS|207 s& cho phat xa viing 4nh sing mau
vang-lyc va lrong trudmg tinh thé pha CazMgSi,Og
s& cho phét xa viing 4nh sang mau lam v&i cuémg 43
phat xa tuong duong khi kich thich & 370 nm [12].
Véi tinh  chét quang nhu  trén, phosphor
xCa0.MgO. 25101 Eu™ ma ching t6i che tao du
doan c6 thé két hop tét véi UV LED dé tao ra
WLEDs. Chc két qua thyc nghiém ve & ché 1ao va tinh
chét cua vt ligu s& duge trinh bay chi tiét trong bai
béo nay.

2. THYC NGHIEM

Vit ligu xCa0.Mg0.28i0y:Ev” duge ching t6i
ché 120 bing phuong phiap dbng két tia tir cac vat
liéu ban dau dé& tim va gia thanh khéng cao.

Véi lugmg céc chit ban ddu dugc pha theo ti 16
tinh toén, ching t6i da ché tao vit liéu phosphor
xCa0.MgO.2Si0,:Eu** theo quy trinh duqc thé hign
trén hinh 1. Trudc hét cic mudi Ca(NO,);,
Mg(NOs), dnmc hoa tan trong nuge khir ion (H,0)
bing may khudy tir. Si(OC,Hs) (TEOS) duge thuy
phan trong dung dich C,H;OH (HzO). trong théi
glan 1 git (hé dung dich dugc khudy bing may
khudy tir trong sudt thai gian phan img). Sau do, hai
dung dich nhan, duge, duqc trén vé&i nhau va (lep tuc
dung may khuiy tr khudy déu hdn hop dung dich
trong thai gian 1 gio.

Song song vm qué trinh trén, Eu,0; duge hoa tan
trong HNO;, rdi rét tir tir dung djch d2 hoa tan nay
vao hén hqp dung dich trén. Hon hop dung dich hoa
tan cia cic muéi, TEOS va E\.lzo; dugc tiép tuc
khudy tron trong théi gian 2 gio. Tién hanh nho tir 1ir
dung dich NH,OH vao dung dich dé tao két tia déng
thoi cac kim loai duéi dgng céc hydroxnt Tiép tuc
khudy déu hén hop va déng thi gia nhiét tai 100°C
trong khoang thoi gian tir 5+7 gidy, v6i myc dich hoa
tron hon hop két taa nay va dong thdi dé nuée con

Tédng Thi Hao Tdm v cgng .q}

13i trong hén hop bay hoi, chiing t6i nhan dugc hdn
hop két tia ddng dgu Két tha nhan dugc sau dé
duge sdy & nhiét d§ 200 °C trong thai gian 4 gios dé
thu duge bot min mau trang Pay chinh 13 bt
phosphor géc ma ching i sir dung dé ché tao bt
huynh quang xCaO.MgO.2SiO;:Eu’™* bﬁng cich
thiéu két & cac nhiét do khac nhau trong méi tmﬂmg
khéng khi. Vit liéu cuoi ciing
xCa0.MgO.28i0,:Ev** nhan dugc bing cich khir
bot xCaO.Mg0.2Si0x:Eu® trong méi truomg khi
khir 10%H, + 90%N, & nhiét 46 1250 °C trong 2 gid.

H,0, khudy

trda 5+7 b,

gianhift o
100°C

BOt xCa0 MgO.28i0y: But

Hinh 1. Quy trinh ché tao vat liéu
xCa0.Mg0.28i0;:Eu**

Trong quy trinh diéu ché, TEOS duge thuy phan
theo qua trinh sau:
nSi(OC,H,), + H,0 — nSi(OH), + 4nC,H,OH
Céc mudi duge hoa tan trong nuéc va tao két tia
khi nhé tir tir NH,OH:
M(NO,), + NH,OH — Mg(OH), + NH ,NO,
(M = Mg,Ca)
Khi dugc thiéu két, céc oxit hinh thanh theo qué
trinh:
Si(OH),—T— 8i0, + H,0
M(OH),—Z— MO + H,0 (M = Mg,Ca)
B6t phosphor thu dugc ¢ mang nén 1a dang hop
phén héa hoc cita cac oxit xCaO. MgO.28i0,.
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Céu tric cia vit ligu dugc chang tdi nghién ciru
théng qua phép do phd nhidu xa tia X (XRD) & nhiét
49 phong trén h¢ SIEMENS D5005 véi anot 1a Cu,
bude song tia X 13 1,54056 A, goc do 2-theta dugc
quét tir 10°+80°, budc quét 14 0,03%/1 gidy va cong
sult tia X ¢& 750 W. Cac phép do quang dugc thyc
hi¢n trén hé do NANO LOG, ding nguén kich thich
13 d¢n xenon.

3, KET QUA VA THAO LUAN

Trén hinh 2 12 két qua khio sit phé XRD cua 3
miu bot duge thiéu két & ba nhiét d6 khac nhau 1
900, 1200 va 1250 °C. Tir hinh 2 c6 thé thdy, khi
thiéu két & nhigt 49 thép 900 °C trong méu tén tai 3
pha tinh thé khéc nhau 12 Ca;MgSi;Oy, Ca;MgSi;0,
va CaMgSi,Oq, trong d6 pha Ca;MgSi,Oy 2 pha chi
yéu, va mot ham lrgng rdt nhé pha Ca,MgSi,0; va
CaMgSi;Os. Khi nhiét d§ thieu két tang lén dén
1200 °C, trong khi cudmg d6 céc dinh nhiéu xa dic
tnmg cho pha Ca;MgSi,Os thay ddi khéng ding ké,
pha CaMgSi,Og hdu nhur bién mat, thi cudng d¢ cia

Phuang phap ché tao, cdu tric va...

kinh ion hiéu qua cia cac cation véi sé lugng phéi
hop khac nhau, c6 thé dy dodn ring khi pha tap
Eu®" vio Ca,MgSi;0y, ion Eu™ thich hgp chiém vj
trf cia ion Ca** vi ban kinh ion cia Eu® (1,25 A)
tuong thich véi Ca®* (1,12 A) va vi mat khac, bin
kinh cia Si** (0,26 A) va Mg’ (0,57 A) trong mang
nén 1a qu nhé dé Eu’ c6 thé thay thé. Eu”* khi thay
|[Jllél ]véo vi tri duy nhit Ca®* cho dai phit xa mau lam

o
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g il Capsi, |
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cic dinh nhiéu xa lign quan dén pha Ca,MgSi,O
ting rét manh. Didu nay cho thdy & nhiét do thiéu
két 1200 °C, Ca;MgSi;0; di trd thanh pha c6 ty 1¢
16n nhét trong miu. Khi miu dugc thicu kz &
1250 °C, chu triic pha cia vat Ji¢u khdng thay di
ding k& so véi miu thidu két & 1200 °C va chi bao
gdm hai pha Ca,MgSi;O7 va Ca;Mg8i,0p. Nhu vy,
Khi thiéu két & cac nhiét d§ khac nhau 900, 1200 va
1250 °C thi sy hinh thanh pha Ca;MgSi,Og 1a twong
dbi &n dinh ngay & nhiét do thip (900 °C) va ty 1§
pha nay hiu nhu khéng ddi. Trong khi d6 ty 1€ thanh
phéin pha Ca,MgSi;0; ting manh theo nhiét 43 thi¢u
két va chi dat trang thai gn dinh & nhiét dé cao c&
1250 °C.

Theo céc thi ligu da céng bd [6+11),
Ca;MgSi,07 c6 cdu tric dang akermanite, v6i cau
tric tinh thé tetragonal, thudc nhom khong gian
PZZ,m tuong tmg v&i 6 co s 6 kich thusc
a=b=7,8658 A, c = 4,8138 A. Chu triic bao gbm
che 16p ciia cation Ca?* va I6p cua cac dom vi lién két
Mg(Si;0,) nim xen k& nhau theo phuong vudng goc
v6i phuong tinh thé theo tryc ¢ (hinh 3). 3 do $i:01
duge tgo thanh do ion O, trong mang nén két n6i hai
tr dign SiO, thanh mét don vi lién két (Si;05).
Trong mang tinh thé c6 3 vi trf déc 1ap ciia cc ion
Ca¥, Mg?* va Si** Cation Ca’* trong mang nén
chiém m6t vi tri duy nhat (vi tri d6i ximg Cs) phdi
hgp boi 8 nguyén tr oxy véi do dai lién ket Ca-O
trung binh 14 2,573 A, va c4 hai cation Mg’ va Si
chiém vj trf lién két véi cac O trong khoi 1 dién
vl mgt khoang céch Mg-O va Si-O c6 gia trj trung
binh 14n lugt bing 1,916 A va 1,624 A. Dya vio ban

26, 4%
Hinh 2: Phé XRD cia vit ligu xCaO.Mg0.28i0,:
-4 %Eu® sau khi da dugc thiéu két & cac nhigt 46
900, 1200 v 1250 °C

Hop chét cia Ca;MgSi O ¢6 cdu triic tinh thé
monoclinic (hinh 4), thugc nhém khéng gian
P2,m, bao gbm khéi tix dign SiO, va khéi ngd dign
MgO;, twong img véi thong sb clia & co so 1
a = 13079 A, b =5357 A c =9308 A va
B = 91,4° Khéc véi cdu tric tetragonal, trong ciu
tric monoclinic, cation Ca®* ¢6 3 vj tri khic nhau.
MBbi vi tri nay c6 sb phdi tri véi oxi 1 khac nhau va
d5 dai lién két Ca-O & mbi vi tri nay 1 khéc nhau,
mot vi tri véi s phéi tri 12-Ca(l) va hai vi tri vai sb
phéi tri 10-Ca(IL111). Trong d6 Ca([)-O c6 d¢ dai
lién két 1a Ién nhit nén anh huong cia truémg tinh
thé I1én vi tri nay 13 nhé nhét va khi Eu?" thay thé vi
tri Ca(l) s& cho dai phat xa mau lam, Con hai v tri
Ca(ll, 111y ¢6 ¢ dai lién két Ca-O ngén hon nén anh
huéng cia trudng tinh thé 1én hai vi tri ndy manh
hon v khi Eu?* thay the vao cac vi tri nay sé cho dai
phét xa mau lyc (13+15).

Ngoai ra, trén gian d6 XRD cua vét ligu ché 1a0
duge khang xudt hi¢n thanh phén pha chia Eu, dieu
nay chimg 16 khi pha tap vao mang nén, Eu d thay
thé vao céc vi tri cda jon Ca’" trong tinh thé mang
nen.

Bang 1 so sinh thong 56 6 co sd cla cau tric
tinh thé cuia vit ligu trong nghién ciru cua ching 16i
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véi két qua trong mét sb nghién ciru khac. Két qua
trong béng cho thiy cac théng sb gan wong duong
nhau.

Bang 1: Théng sb cAu tric ciia cac hop chét
Ca,MgSi,O; va Ca;MgSi;Og

A » .
Hop chét Cf;élr:;(;ﬁh Pon vi cu tric
i (O co sd)
khong gian
a=b=78338A
¢ =5,0082 A
. Tetragonal, 11

CaMgS0y |55t [sé aiéu thue nghiém:
a=b=7,8658 A
c=48138A
a=13254 A
b=5293 A
c=9328 A
B=91,90°

. Monoclinic, |[14]

CasMgSi08 | by iy S8 Tiéu thie nghiém:
a=13,079 A
b=5357A
c=9,308 A
p=914°

el
® 0 ¢

Hinh 3: Cdu trac tetragonal cﬁa Ca,MgSi,05;
Vi tri ddi ximg cuia Ca: Phéi tri 8-Ca [15]

Hinh 5 la phé phat xa (PL) cia cAc miu bt
xCa0.Mg0.28i0,:4%Eu”" thiéu két & cac nhiét d3
900, 1200 va 1250 °C khi dugce kich thich bdi dén
Xenon budc séng 370 nm. O nhiét do thiéu két
900 °C, pho PL nhan duoc chi bao gdm mét dinh
phét xa manh trong ving xanh lam véi cyrc dai phd
tai bude song ~ 470 nm. Phb c6 dang bat déi ximg
nhe va mé rgng hon vé phia bude séng dai, cho thy
dutmg nhw 16n tai mdt dai phat xa c6 cudmg dd yéu
trong viing ndy. D4i voi mau duge thiéu két & nhiét
d5 1200 °C, trong cling diéu kién kich thich 370 nm,

Téng Thi Hao Tdm va cong sy

trong khi cudng 45 dinh 470 nm thay ddi khong
ding k&, dang phd phét xa da thay ddi véi syr hinh
thanh mét vai phéat xa tai buéc séng ~530 nm. Két
qua ndy 5 rang cho thdy su hinh thanh cia viing
phat xa thir hai tai ~530 nm trong méau dugc thiéu
két tai 1200 °C. O nhiét d¢ thiéu két 1250 °C, phé
phét xa ciia mu duge ding trung bai hai ving phat
xa ¢b cuong d gin tuong duong vA cye trj tuony

(mg tai budc song ~ 450 va 530 nm. Két hop véi két
qui do phd XRD nhur da trinh bay & trén, ching t6i
cho ring, dai phat xa mau lam (~ 450-470 nm) Ia do
chuyén mirc phat xa cia tim phat quang Eu?" trong
mang nén Ca;MgSi,05 hogc CaMgSi,0 va dai phat
xa mau lyc (~530 nm) 14 do phat xa c|;|a Eu¥ trong
mang nén Ca,MgSi,05. So sanh véi két qua nghién
ciru twong ty cla Q. Su et al. [6], vat lidu phosphor
Ca;MgSih,On:Eu™ duge nghién ctru ché tao bing
phuang phap phan img pha rin di tir c4c vét ligu ban
diu 1a CaCO; MgO, H,SiOs, SiO,, HyBO; vi
Eu,05. Mau duge nung & nhiét dd 1573 K trong 6
8id v6i mdi trudmg khir yéu. Khi kich thich vat ligu
v&i céc bude séng trong viing UV, mau phét xa hai
dai mau & 450 nm (blue) va 535 nm (yellowish-
green). Cudmg dé phat xa cua 2 dinh nay phu thuje
vao budce song kich thich va cudng dd 2 dinh manh
nhét khi kich thich & buéc song 375 nm, nhung dbi
vGi moi budc song kich thich thi cudng dé phét xa
dinh 450 nm 1a rét yéu so vdi dinh 535 nm. Ro rang
két qua nay khic véi két qua nghién ciru cta chiing
16i da thu dugc, dinh 450 nm trong nghién ctu ca
chiing t6i c6 cudmg 46 manh tuong duong véi dinh
530 nm do su hinh thanh cAu trirc 2 pha tuong img
trong két qua XRD thu duge nhu theo phén tich &
trén. Ciing theo nghién clru ndy, Q. Su et al. chua
dua ra céc két qua cy thé dé chi'ra syr hinh thanh ciu
tric pha cia vat liéu, don pha hay da pha. Vi nghién
ciru chua 1am 13 sy xuat hién vai phét xa yéu Xung
quanh vj trf 450 nm.

Phéi trl 12-Ca(T)

Phéiin 10-Ca(l)  Phé td 10-CaTn)

Hinh 4: Cu tric monoclinic ciia Ca;MgSi;0s;
Cic vj trj khdc nhau cia Ca [16)
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8 450-470 am

.§ 530 nm

k4

o

o

£

o

3. 12507
1200°C
900°c

400 450 600 550 600 650 700
Budc song, nm
Hinh 5. Phé phét xa (PL) ciia xCa0.Mg0.25i0;:
-4 %Eu™ khj dugc thiéu két & cac nhiét dd khac
nhau trong méi trudmg khéng khi trong 3 gidr va
duge khir trong méi truémg khi Ny/H, & nhiét do
1250 °C trong 2 gi®y, buée séng kich thich 370 nm

A50nm

Cuong d3

400 450 500 550 600 650 700
Budc séng, nm
Hinh 6: Phé phat xa ctia xCa0.MgO0.28i0;: Eu?®* véi
céc ndng 46 pha tap khac nhau khi duoc thiéu kél [
1250 °C trong mél trudmg khéng khi 3 gid va tiép
tee dugc thiéu két trong mbi trudmg khi khir No/H,
2 gi0, dudi bude song kich thich 370 nm. Va XRD
tuong tmg cla céc miu chat nay

Nhu vy c6 thé cho ring, Vi viéc hinh thanh én
dinh 2 pha Ca,MgSi,0; va Ca;MgSi,Og khi duge
thiéu két & nhiét 43 1250°C, cho thay hai dai phét xa
B ring, dai mau lam va dél mau vang luc. Dai mt\u
lam vén 12 do R chuyén tiép phat xa 4f-5d cua Eu®
trong mang nén coa pha Ca;MgSl;O nhung ¢6 su
dl(:h chuyén sang ving bude séng ngén xung quanh
vj tri dinh 460 nm. Dai mau vang-luc xung quanh vi
tri dinh 530 nm do su chuyén tiép phét Xa
4#%5d' — 4f cua Eu? trong mang nén pha
Ca;MgSi,05.

Hinh 6 la phd phat xa cia hm miu bt
xCa0.Mg0.2Si0y:Ev*" v&i ndng do Eu® pha tap 4
vd 5% cing dvye thiéu két & nhiét 6 1250 °C.
Tuong ty nhu trong hinh 5, d6i véi mau duge thiéu
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Kkét & 1250 °C, pho PL nhéan dugc bao gom hai dinh
phit xa léch blé( véi cuc trj ~ 450 va 530 nm. Nhu
viy, chc man chat cung déu cho phét xa dai rong vai
hai dai mau lam va mao ving-lyc 1an can xung
quanh vi tri dinh tuong img Ién lugt 12 45@ nm va
530 nm. Két qua chimg to s én dinh v& tinh chét
quang cua val litu vé6i cac diéu kién ma chiing toi
nghién ctr ché tgo méu.

4, KET LUAN

Vit ligu huynh quang mai
xCa0.MgO. 2810; Eu® da dugc nghién ciru ché tao
thanh céng bing phu'cng phap dong két tia di tr
ngudn Vit lidu ban diu tuong déi dé tim kiém va c6
thé mua véi glé thanh khéng cao. Vai phuong phap
nay tuong di d& tién hanh dong thai c6 thé dé dan
dicu khién do pH va lién két jon clia méi truomg két
tia dé khéng ché duge kich thuée hat va ddng thoi
tac dong 1én thanh phan va dién tich bé mat coa vat
lléu Véi céc didu kién vé nhiét 44 va thoi gian thiéu
két miu ma ching 13i nghién cir, bot huynh quang
ching 13i ché tao c6 thanh phan pha chinh la
CazMgSuO7 vﬂ pha Cﬂ;MgSle. Dang chu tric cia
céc thanh phan pha nay c6 sy &n dinh héa hec va d§
bén nhiét tot. Dong thoi loai vit liéu phosphor nay
c6 dai phét xa rong khi kich thich boi bude séng tir
ngoal cudong db phat quang manh, pham vi mau séc
ma nd tuong img v8i cic buée song phat xa mau luc
va mau vang-lam, rét thich hop dé 1a0 ra deén
WLED.

L&i cam on: Nghtén cteu dwge 1ai trg boi Chirong
mnh chiéu sang rin (B¢ Gido duc va Pao 1a0), ma
56 B2011-01-20-CT.
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