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YAG(Y A1 O． )属立方晶系，Y“离子半径与三 

价稀土离子的半径相近，可以在YAG中掺人一定量 

的三价稀土离子作为激活剂。当Tb”离子掺人YAG 

中取代 Y”时，形成了YAG：Tb荧光粉。YAG：Tb受 

温度变化影响较小，更为重要的是在极高的电流密 

度下，不容易出现饱和效应，因而被用作彩色投影电 

视及其它显示器的绿色稀土荧光粉 。YAG：Tb荧 

光粉的传统制备方法是在高温 (>1500℃)下，以相 

应的氧化物或盐类为原料，机械混合，进行固态烧结 

反应合成。它的弊端在于合成所需温度太高，而且 

极不易得到单相 YAG，即使在 1600℃烧结，依然含 

有 YA10，和 Y：O，杂相。只有加入助熔剂(例如 BaR) 

后才可以在 1500oC得到结晶良好 的纯 YAG相．所 

得产品的粒径过大，需要研磨才能使用。而助熔剂 

的加入，对 YAG：Tb的发光性质有不利影响。 

近年来，溶胶一凝胶法 一I、沉淀法”-。I和金属有 

机物热解法 被用来制作 YAG的前驱体。由于是在 

液相中反应，各组分的含量可精确控制，灼烧合成后 

的产物基本上能保持单相。但这些制备 YAG前驱体 

的方法繁琐、时间较长。本论文以甘氨酸作助燃剂， 

采用燃烧法合成了YAG：Tb前驱粉末，前驱粉末经 

过 950oC或 1450oC烧结后，得到了精细粒度的 

YAG：Tb荧光粉，用 XRD、SEM和 PL光谱等技术． 

分析了样品的结构、形貌和发光性质。 

l 实验部分 

将高纯 Y O，和ThO 分别溶解在少量浓HNO， 

中，加入适量去离子水，配制成浓度为0 5mol·L 

的Y(NO )3和0．02mol-L。的Tb(NO 3)3溶液；将 

分析纯 A1(NO )，-9H O用去离子水溶解，配制成浓 

度为 lmol-L 的 Al(NO3)3溶液。 

将上述溶液以Y：Tb：A1为 (1一 )： 5／3的摩 

尔比混合在一烧杯中，进行加热。混合溶液开始沸腾 

后，加入定量的甘氨酸(NH CH：COOH)。甘氨酸在燃 

烧反应中起到助燃剂的作用，它与硝酸盐溶液发生 

偶联作用，进行氧化 ．还原反应。开始，硝酸盐按下 

式进行分解： 

4M(N j 2M203+12NO：+302(M=Y，Tb，A1)(1) 

接着，硝酸盐分解的产物 NOz和 O 与甘氨酸发生反 

应。反应方程式可能是： 

4NH!CH!COOH+902=2N2+8CO2+10H2O (2) 

8NH2CH2COOH+6NO2+120： (3) 

=7N2+16CO2+2OH2O 

反应(2)和(3)均为放热反应，在极短时间内产生了 

大量的热量。这样使整个体系的温度迅速增加，促使 

硝酸盐进一步分解，从而使得偶联反应继续进行。整 

个燃烧过程在 60秒内完成。 

反应的剩余物，即YAG：Tb的前驱粉末在还原 

气氛下，经过 950oC或 1450oC烧结2h后．便合成了 

YAG：Tb荧光粉。 

1．2 样品分析 

1．1 YAG：Tb荧光粉的台成 相
． 
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F-4500型荧光分光光度计 记录样 品在室温下 的激 

发光谱和发射光谱，激发及发射狭缝宽度均 为 

1．0nm，扫描速度为2400nm·min～。 

2 结果与讨论 

2．1 微观结构 

YAG具有石榴石结构，它与 YAP(YA10，)及 

YAM( AI：O )同属 Y O，．A1 O 体系的中间相 。通 

常采用高温固相反应制各时，YAG在 1400℃才出 

现，而且伴有 Al：0 、Y：O 、YAM 和 YAP等杂相。只有 

加入助熔剂 BaR 并且烧结温度达到 1500℃时，产 

物才能生成纯的 YAG相⋯】。 

图 l为上述燃烧法制成的前驱粉末，经950℃ 

或 1450℃烧结后样品的 XRD图谱。在样品的XRD 

图谱中，所有的衍射峰均为 YAG物相的特征峰，和 

国际标准衍射卡 No 33～40完全一致。而其它物相 

YAM和 YAP的衍射峰，没有被观察到。因此用燃烧 

法合成的YAG：Tb样品均为石榴石型立方结构。指 

20，t ) 

图 1 在不同温度下烧结后，YAG：TO 样品的 XRD图谱 

Fig．1 XRD patterns of YAG：TO  phosphor powdem 8intered at 

950℃fa)and 1450℃(b) 

标化结果表明，样品的相应面间距 d值略大，这是 

由于离子半径较大的 Th 部分取代 的缘故。随 

着烧结温度的增加，物相 YAG的衍射峰逐渐增强， 

峰宽变窄。说明在 1450％：烧结的样品，结晶效果比 

低温烧结样品好。 

用 SEM研究了不同烧结温度下样品的形貌。在 

较低温度 950℃烧结后，样品的结构松散，成蜂窝形 

状，未能形成明显的晶粒 (图2a)；当在较高温度 

1450℃烧结后，样品产生了明显的结晶现象。虽然仍 

有结团存在，但大多为单个的晶粒并且成不规则的 

球型或椭圆型(图 2b)。通过 SEM图估算，样品的粒 

径在0．6～1．41．Lm之间。众所周知，采用通常的高温 

固相反应制得荧光粉的颗粒度多在5～201．Lm之间， 

产品必须经过磨碎研细，直到可以使用。应用本燃烧 

法台成的样品，粒径小，颗粒均匀，不需经过研磨，在 

实际生产中可以直接使用，因此可被称为 “非球磨” 

荧光粉。 

曩曩 
图2 在不同温度下烧结后 YAG：Tb样品的SEM照片 

Fig 2 SEM micro~raphs of YAG：Tb曲。5曲O r-powders sintered 

at 950℃(a)and 1450℃fb) 

虽然整个制各过程中，没有加人任何助熔剂，但 

通过样品的XRD和 SEM结果可以看出，样品的纯 

度及其颗粒度明显得到改善。这是因为快速燃烧时 

的温度可高达 1600℃ ，这样有可能使大部分反应 

物直接生成 YAG，而不是象高温固相法先生成 YAM 

和 YAP。但由于燃烧时间短，使产物来不及结晶即 

冷却下来，所得到的YAG前驱体结构松散而杂乱， 

为无定型粉末。这种无定型粉末，比高温固相反应的 

原材料表面积大，因此其表面能增高，加大了烧结推 

动力，质点的扩散距离缩短，从而提高烧结传质的速 

率，导致在 1450℃烧结后，可以得到性能优良的 

YAG：Tb荧光材料。 

2．2 发光性质 
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n发光的能量分布强烈依赖于Tb] 在基质中 

的掺杂浓度 -，1，有关 1 在 YAG中的浓度猝灭效 

应已被广泛研究” 。通常Tb“的掺杂浓度 为0．05 

时．样品的发光强度较高+因此以Tb 的掺杂浓度 

为0．05作为研究对象。在YAG：0．05rib的发射光谱 

(图3)中，有四个发射峰存在，分别对应 1 离子的 

n 一 (J=3，⋯，6)跃迁，两个主要的发射峰分 

别位于 491nm和 544nm。通常最高的发射峰位于 

544nm，对应于 Tb 离子的 D4一 凡 跃迁。 

4oo 450 500 550 6舯  65o 

400 4513 500 550 6o0 650 

wavelength，ran 

图3 在不同温度下烧结后，YAG：0．05Tb样品的发射光谱 

Fig．3 Emission spectra of YAG：0．05Tb phosphor powders 

sintered at 950'U(a)and 1450~C(b)(k ：263nm) 

在950℃烧结后．YAG：0．05Tb样品的发射光谱 

(图3a)中，对应于 n 一 凡跃迁发射与 n 一 

’凡 跃迁发射的强度之比是 53％：随着烧结温度增 

至 1450℃，Tb“的所有发射峰均增强 (图3b)，因此 

大大提高了Tb] 的发光强度。更为有趣的是对应于 

n 一 凡跃迁发射(49lnm)与 n 一 凡跃迁发 

射 (544nm)的强度几乎相同，这与通常的 “的发 

射光谱有明显差异。Tb“的 D 一 凡 跃迁发射 

(491nm)的增强，增加了Tb3 发光的兰色成分，这将 

有助于改善YAG：Tb荧光粉的色度。这一有趣现象 

产生的机理还不太清楚，可能与样品的合成条件有 

关。 

图 4为经 1450℃烧结后，YAG：0．05Tb样品的 

激发光谱。位于263nm的强激发峰是 T 的 4，．5d 

电荷迁移跃迁形成的。 

3 结 论 

本论文以甘氨酸作助燃剂，采用燃烧法合成了 

wavelength，tim 

图4 在 1450℃烧结后．YAG：Tb样品的激发光谱 

Fig．4 Excitation spectrum of YAG：Tb phosphor powders 

sintered at 1450℃ f 49I ) 

YAG：Tb前驱粉末，整个燃烧过程在60秒内完成， 

因此既安全又迅速。前驱粉末经过 950℃ 或 1450℃ 

烧结后，得到了YAG：Tb荧光粉。整个制备过程中虽 

没有加入任何助熔剂，但样品的 XRD图中+均未出 

现 YAM和 YAP等杂质的衍射峰，只有物相 YAG的 

衍射峰，说明 YAG：Tb有较高的化学纯度。通过 

SEM分析，可以看出在 1450℃烧结后．样品的颗粒 

均匀，粒径在0．6～1．41．Lm之间，可以在实际生产中 

直接应用。更为有意义的是，在YAG：Tb的发射光谱 

中，对应于 “的 n 一 ’凡跃迁发射(491nm)与 

n 一 跃迁发射 (544nm)的强度非常接近，这 

与1 通常的发射光谱不同，利用这一结果，可以 

改变 YAG：Tb荧光粉的色度。 
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Microstructure and Luminescent Properties of Tb Doped YAG 

Phosphor by Combustion Synthesis with Glycine 

SHI Shi．Kao WANG Ji-Ye 

(Cot~ge of Chemistry，Hebei Normal n如 Shifiazhuartg 050091) 

Luminescent terbium doped yttrium aluminum garnet (YAG：Tb)powdem were prepared using yttrium and 

aluminum oxide precursor particles produced by combustion process with glycine Heat treatment of the resulting 

precursor powders at 950~C or 1450~C for 2h，yielded pure YAG particles．The morphology of YAG：Yb phosphor 

after sintering at 1450~C appeared to be spherical or eBipticM and the grain size of the phosphor was in the range of 

0．6 to 1．41xm．From the photoluminescence spectra．transitions 肌 - corresponding to Tb in YAG matrices 

were identified．The prominem tmnsltion D F6 emission for YAG：0．05Tb phosphor after sintering at 1450℃ 

was very significant to improve the chmmaticity of YAG：rib phosphor． 

Keywords： YAG：Tb luinitlescelme combustion synthesis microstructure 
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