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分步滴定法制备 YAG荧光粉
①
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摘 要:采用分步滴定沉淀法在室温下制备 Y3 － xCexAl5O12荧光粉，采用 0． 1mol /L的碳酸氢铵和氨水做为沉淀

剂，将其分步滴入金属盐离子混合液中。研究了 pH、助熔剂浓度、溶剂等对荧光粉发光性能的影响。结果表明，Ce
作为激活中心，最佳掺入量为 0． 06，pH = 8 时制备出的样品发光性能最优，采用 4%的氟化钠荧光粉强度最高，采用
80%的乙醇代替水制备的荧光粉发光性能最好，制成的荧光粉粒径为 15μm左右。
关键词:发光; 助熔剂; 荧光粉; 分步滴定

中图分类号: TQ133． 3 文献标识码: A 文章编号: 1004-0277( 2012) 01-0015-04

白光 LED 具有能耗少、无污染等优点，被喻为
第四代照明光源，具有广阔的应用前景。铈掺杂钇
铝石 榴 石 ( Ce-doped Yttrium Aluminum Gamet，
YAG∶ Ce ) 是制备白光 LED 的首选荧光粉。湿化
学方法与固相法相比，降低了锻烧温度、缩短了锻烧
时间［1 ～ 3］。共沉淀法与其他湿化学方法相比，成本
低廉、设备简单、易于大规模生产。因此，共沉淀法
被广泛应用于制备荧光粉。但前人的研究主要集中
在对荧光粉发光性能的分析，未系统探究沉淀工艺

对荧光粉理化性能，特别是发光性能的影响［4 ～ 8］。
本文对共沉淀方法进行改进，采用分步滴定的方法，

明显提高了荧光粉的发光强度。

1 实验
1． 1 实验步骤
前驱物的制备: 将硝酸钇、硝酸铝、硝酸铈、氧化

钆配制成浓度为 1mol /L的硝酸盐溶液，按照化学计
量比 Y∶ Ce∶ Al∶ O = 2． 94∶ 0． 06∶ 5 ∶ 12 混合成
溶液，将 0． 1mol /L 的碳酸氢氨溶液配成复合沉淀
剂，在室温下将金属盐的混合溶液以一定的速度滴

入复合沉淀剂溶液中，边滴加边搅拌，滴完后再将氨

水溶液滴入三口瓶中，继续搅拌陈化 8h。抽滤，将

沉淀前驱物经去离子水清洗 2 次、乙醇清洗 2 次后，
放入烘箱中 120 ℃烘干。
烧结工艺: 将干燥好的沉淀物和质量比 10%的

助溶剂混合均匀后，在 1300℃ ～ 1600℃煅烧并保温
2h ～ 4h，冷却出炉过筛后即得到样品。
1． 2 性能测试
采用 D8 ADVANCE X 射线衍射仪 ( XRD )

( CuKα，λ = 0． 15418nm) 、JSM － S6390 LV 钨灯丝
扫描电镜、杭州中为光电技术有限公司提供的 ZWL
系列光色电测试系统分别对样品的晶体结构、微观
形貌、荧光光谱进行分析。

2 结果与讨论
2． 1 外观形貌分析
图 1 是不加助熔剂和加入助熔剂以后样品的

SEM图片，由图中可以很明显看出，加入助熔剂后形
成的荧光粉颗粒比不加助熔剂形成的颗粒更加均匀，

这是因为助熔剂的加入在发光材料的制备中具有降

低合成温度、促进晶化的作用，并能增强发光强
度［9，10］。助熔剂都是低熔点物质，在煅烧过程中它们
形成黏度低的液体，流动性好，液相均匀分布在晶粒

之间，有利于各向同性的生长，有利于形成球形颗粒。

收稿日期: 2010-11-05
基金项目: 河南省基础与前沿科技项目资助( 082300440150) ; 河南省重点科技攻关项目资助( 072102240027)
作者简介: 关荣锋( 1963-) ，男，湖北潜江人，博士，教授，主要从事发光材料与光电器件的研究。

DOI:10.16533/j.cnki.15-1099/tf.2012.01.010



稀 土 第 33 卷

a: 不加助熔剂; b: 加助熔剂
图 1 不加助熔剂和加助熔剂样品的 SEM

Fig. 1 SEM of samples with and without flux

2． 2 EDS能谱分析
EDS能谱分析主要是分析试样中化学成分和结

构，通过对样品的能谱分析测定荧光粉中的主要成

分，以及各元素质量分数和原子分数。样品中各化
学元素的百分比直接影响到荧光粉的发光性能。图
2 是采用本实验方法制备出的 YAG: Ce 荧光粉的能
谱图。分析结果得出 Y、Al、O、Ce 各元素原子分数
为 7． 43∶ 13． 61∶ 56． 21∶ 0． 13，通过计算分析，Y∶
Al∶ O: Ce = 2． 94∶ 5． 38∶ 22． 2∶ 0． 06，与原料中各
元素比基本相似，说明通过本实验制备出的荧光粉

在制备前驱体和煅烧过程中基本没有损失，也没有

掺杂其他元素。

图 2 Y3 － xCexAl5O12样品能谱分析

Fig. 2 Energy spectrum analysis of sample Y3 － xCexAl5O12

2． 3 助熔剂浓度对荧光粉强度的影响
图 3 是在温度为 1600℃，Ce 的掺杂量 x =

0． 06，不同助熔剂浓度下，通入一定量活性炭气氛下
制备荧的光粉。从图 3 可以看出，随着助熔剂含量

的增加，荧光粉的强度并不是随之增加的过程，在掺

入量为总量小于 4%的时候，助熔剂作为低熔点物
质，有利于形成晶粒，但过量时，助熔剂就会加剧颗

粒间的团聚，导致荧光粉的强度下降。

图 3 不同助溶剂浓度
Fig. 3 Effect of flux on luminous intensity of YAG

2． 4 不同 pH的 YAG∶ Ce发射光谱
图 4 是在温度为 1600℃，Ce 的掺杂量 x =

0． 06，不同 pH条件下，通入一定量活性炭气氛下制
备的荧光粉。对其发光特性进行了测量，结果表明，
其发射光谱为可见光区内的宽谱，最强发射峰位于

550nm，颜色为黄色，属于 Ce3 +的 5d →4f 特征跃迁
发射。Ce3 +的半径比 Y3 +半径大 10% 以上( rCe

3 +

= 0． 118nm，rY
3 + = 0． 096nm ) ［10］，Y3 － xCexA l5O12荧

光粉的发射光谱的峰值和峰形不随 pH 的改变而变
化，但当酸碱度为 8 时，相对强度随之变化，在 pH =
8 时，达到最大值，随后出现减弱趋势。这表明在中

61



第 1 期 光荣峰等: 分步滴定法制备 YAG荧光粉

图 4 发射强度随 pH的变化
Fig. 4 Change of emission intensity with pH

性条件下，Al3 +能够更好的形成沉淀。
2． 5 溶剂对荧光粉发光性能的影响
据文献研究表明［9 ～ 11］，在一定的假设下颗粒粒

径与溶液介电常数成正比，乙醇的加入使混合溶液

的介电常数减小，颗粒的粒径也随之减少。另外，在
液相体系中由于表面张力的作用，半径小的颗粒的

溶解度大于半径大的溶解度，即溶解度是其半径的

函数。图 5 为纯水和 80%乙醇作为溶剂制备的荧
光粉的扫描电镜图。如果水做沉淀介质，在强大的
表面张力作用下颗粒不断地互相靠近，最后紧密地

a: 纯水; b: 80%乙醇
图 5 荧光粉扫描电镜图片
Fig. 5 TEM of phosphor

聚集在一起，相邻的颗粒之间被最终残留的微量水

提供的氢键互相粘连在一起。加入大量的表面张力
比水小的乙醇，减小了残留在颗粒间隙的水，对颗粒

的拉紧作用也变小，减轻了团聚程度，从而使沉淀颗

粒更小，粒度分布更窄。同时有机溶剂还可以降低
沉淀的溶解度。H2O中 H∶ O键的电子有强烈的吸
引作用，这种强大的极性作用使得它对离子化合物

有强烈的吸引作用，从而导致水对离子化合物有强

溶解特性。水的这一特性恰不利于阳离子的完全沉
淀。乙醇的介电常数和表面张力要比水小得多，对
离子化合物的溶解能力也弱，从而减小了沉淀物在

混合溶剂中的溶解度，有利于阳离子完全沉淀。由
图 5 所知，用纯水作为溶剂荧光粉粒径为 18μm 左
右，而 80%乙醇加上 20%水制的荧光粉粒径大约为
15μm左右。
图 6 为前驱体锻烧后的发射光谱，乙醇取代水

制备的荧光粉发射强度大于纯水制备的荧光粉。以
水作溶剂制备前驱体，容易在颗粒间形成氢键。在

锻烧过程中，氢键使颗粒发生硬团聚，硬团聚常对发

光起碎灭作用。乙醇取代水作溶剂，减少了颗粒间
氢键的形成，避免了硬团聚的出现，从而提高了荧光

粉的发光强度。

图 6 不同溶剂制备前驱体的发射光谱
Fig. 6 Emission spectra of phosphors prepared

from different solvents
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3 结论
1． 助熔剂氟化钠含量为前驱体总质量的 4%
时，荧光粉的发光性能最好。

2．在制备前驱体过程中调节 pH 为中性，有利
于阳离子沉淀。

3． 80%乙醇取代水作为溶剂制备的荧光粉发射
强度大于纯水制备的荧光粉。乙醇取代水作溶剂，
减少了颗粒间氢键的形成，避免了硬团聚的出现，粒

径减小大约 3μm左右，从而提高了荧光粉的发光强
度。
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Preparation of YAG∶ Ce Yellow Phosphor by Step － by － sty Precipitation Method

GUAN Rong-feng，LI Shuai-mou，LI Qin-qin

( Henan Polytechnic University，School of Materials Science and Engineering，Jiaozuo 454000，China)

Abstract∶ Y3 － xCexAl5O12 yellow phosphor was prepared by step － by － sty precipitation method，and 0． 1mol /L ammoni-
um bicarbonate and aqueous ammonia were used as precipitants． Effects of pH value，flux concertration and sovent on lumines-
cent performance of the phosphor were investigationed． When pH value is 8，cerium content is 0． 06，and 80% ethanal and 4%
NaF are used as solvent and flux，respectively，YAG phosphor with the best perfprmance can be obtained．

Key words∶ luminescence; flux; phosphor; step － by － sty precipitation method
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