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摘  要：采用场辅助合成技术实现了 Eu
2+掺杂 SrSiN2的红色荧光粉的快速合成。结合 X 射线衍射图谱、扫描电子显微镜和荧

光光谱仪测试技术，研究了合成温度和保温时间对产物的晶体结构、微观形貌、光致发光和热猝灭性能的影响。结果表明：

在合成温度为 1250 ℃，保温时间为 6 min 时，所合成的样品为纯相 SrSiN2结构，具有较高的结晶度。PL 光谱数据表明，提

高样品的结晶度，其发光强度明显得到提高，并且利用场辅助合成技术合成的样品的热猝灭性能要优于传统的高温固相法。 
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随着科技与时代的发展，节能与环保成了全球的

热点问题。在照明显示领域，由于半导体发光二极管

（LED）具有发光效率高，安全性好，响应时间短，

寿命长以及低污染等诸多优点，已逐步取代传统的照

明器具（如白炽灯、高温钠灯等）和显示器件（CRT、

FED 等）[1,2]。白光 LED 的亮度、显色指数和稳定性

通常在很大程度上取决于荧光粉的质量[3,4]。目前市场

上的白光大多都为蓝光 LED 芯片涂覆黄色荧光粉

YAG:Ce
3+合成的。但是由于 YAG:Ce

3+荧光粉缺乏红光

成分导致显色性低，显色指数很难超过 85，该问题可

以通过在其中添加红色荧光粉得到有效改善[5-9]。 

在已知的红色荧光粉合成体系中，稀土激活的氮

化物红色荧光粉是一类新型、高效无污染的理想荧光

材料[10]。相比于其他硫化物、氧化物等基质系列荧光

体，氮化物荧光粉有如下优点：耐氧化，耐环境腐蚀，

热稳定性高，分解温度高，强度大，摩擦系数低，耐

磨擦，具有发光强度更高，化学稳定性更好以及显色

指数更高等理想品质[11,12]。但在此领域一直有一个阻

碍其发展和商业化的因素—传统的合成方法条件苛

刻，由于合成时间长，且原料为对氧气，水等很敏感

的氮化物，极易在合成过程中产生偏析相，影响最后

产物的纯度和性能[13,14]。因此，在合成过程中，一般

会需要保护气氛或还原气氛[15]，甚至还需要高温、高

压[16,17]等条件，导致传统的合成方法成本高，且合成

周期较长。 

本研究主要介绍一种快速合成红色荧光粉

SrSiN2:Eu
2+的方法，即利用等离子活化合成技术将所

用氮化硅、碱土金属氮化物及稀土氮化物原料混合均

匀，放入石墨模具后直接施加强电流快速升温到目标

温度，能够快速制备出红色荧光粉 SrSiN2:Eu。在极大

的缩短了合成周期的同时，避免了偏析相的产生。利

用该方法合成的红色荧光粉 SrSiN2:Eu 相对于传统方

法结晶性好，光致发光性能得到了显著的改善。 

1  实  验 

以氮化硅 Si3N4，氮化锶 Sr3N2，氮化铕 EuN 粉料

作为原料粉体，按照 Sr0.98SiN2:0.02Eu 化学式各成分

比例称取原料，Si3N4：0.561 g，Sr3N2：1.140 g，EuN：

0.040 g。将原料在手套箱内研磨混合均匀后，置于石

墨模具中，利用等离子体活化烧结（Elenix Ltd, ED- 

PASIII），在真空条件下，对石墨模具上下两端直接施

加强电流，使石墨模具 3 min 由室温升温到 600 ℃，

再以 100 ℃/min 的升温速率升温至目标温度，保温

3~12 min 后自然冷却至室温。在不同的合成温度与保

温时间下，得到目标产物。利用 X 射线衍射仪（XRD, 

Rigaku Ultima III）、扫描电子显微镜（SEM, Hitachi 

S-4800）对产物的物相及形貌进行观察，通过荧光光

谱仪（FP-6500, Jasco）测试其光致发光性能，并利用

变温装置测试其热淬灭性能。 

2  结果与讨论 

图 1 是不同合成温度下产物的 XRD 图谱，从图 1

可以看出，在合成温度为 1100 ℃时，含有大量杂相，

主要为 Sr3N4，表明反应不完全；当温度为 1150 ℃时， 
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图 1  不同合成温度下样品的 XRD 图谱 

Fig.1  XRD patterns of samples synthesized at different 

temperatures 

 

2θ=32°附近的衍射峰表明由于晶体未生长完全，含有

非晶相。在合成温度达到 1200 ℃时，反应完全，所

得物相与 SrSiN2 标准卡片（PDF 022-1438）符合。通

过观察其不同合成温度下的 SEM 照片（图 2）可以看

出，在合成温度为 1100 ℃时，颗粒不均一且团聚严

重，在合成温度为 1150 ℃时，晶体未生长完全，具

有非晶相部分。当温度达到 1200 ℃时，所得晶体形

状规整。且随着温度的升高达到 1250 ℃时，颗粒生

长完全，所得晶体颗粒完整，颗粒变大，且粒度均一。

结晶度高，在 1300 ℃时，所得晶体颗粒为长 0.6 μm，

宽 0.4 μm 的棒状颗粒。在 1350 ℃时，出现另一种物

相，结合 XRD 分析可知，为 Sr2Si5N8 相。 

对合成温度在 1200 ℃以上的样品进行 PL性能测

试，其激发光为 465 nm，图 3a 是 1250 ℃温度下合成

样品的激发与发射光谱，最大发射峰位置为 659 nm，

为 Eu
2+的 4f

7
→4f

6
5d

1 跃迁，图 3b 与 3c 反映的是不同

合成温度下的发射光谱以及发射光强度的变化趋势，

可以看出，在 1250 ℃之前，随着温度的升高，发光

强度逐渐提高，达到 1250 ℃后，发光强度的改变逐

渐趋于稳定。 

而当温度达到 1350 ℃时，其发射峰蓝移，是因

为生成了 Sr2Si5N8:Eu，通过拟合，发现能够很好的将

其分解成 Sr2Si5N8:Eu 与 SrSiN2:Eu 两者的发射峰。结合

图 2 可知，结晶程度高有利于达到高的发光强度。 

通过上述结果可知，在合成温度为 1200 ℃时，

可以得到物相单一的 SrSiN2 粉体。若提高合成温度，

在 1250 ℃时，即可得到晶体完整、颗粒均一、发光

强度高的荧光粉体。 

在合成温度为 1250 ℃时，进行了不同保温时间

的一系列实验，保温时间分别为 0，3，6，9，12 min，

对其进行 XRD 分析，得到图 4。可以看到，在保温    

时间为 0 时，物相还存在少量杂相，当保温时间超过

3 min 后，所得的物相单一，纯度高。SEM 照片见图

5，当保温时间为 6 min 时，晶体生长已经非常完整。 

继续延长保温时间，晶体结构基本无变化，但颗

粒变大。测试其 PL 性能，见图 6，适当延长保温时间，

能够提高其发光强度，在保温时间达到 6 min 后，再 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 2  不同合成温度下样品的 SEM 照片 

Fig.2  SEM images of samples synthesized at different temperatures: (a) 1100 ℃, (b) 1150 ℃, (c) 1200 ℃, 

(d) 1250 ℃, (e) 1300 ℃, and (f) 1350 ℃ 
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图 3  不同合成温度下样品的 PL 性能 

Fig.3  PL of samples synthesized at different temperatures: (a) photoluminescence excitation and emission spectra of SrSiN2: Eu; (b) emission 

spectra of SrSiN2:Eu; (c) relative emission intensity dependence on the temperature of SrSiN2:Eu 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 4  在 1250 ℃下不同保温时间样品的 XRD 图谱 

Fig.4  XRD patterns of SrSiN2:Eu phosphors held for 

different time 

延长保温时间，对发光强度的影响不大。 

根据上述结果，采用合成温度为 1250 ℃，保温

时间为 6 min，对合成出的样品进行热淬灭性能测试，

见图 7，随着温度升高，发射峰强度减弱。这是由于

温度的升高，晶格振动加剧, 从而使发光中心的晶格

弛豫增强, 无辐射跃迁几率增大, 发光效率降低，并且

由于受热晶格膨胀，晶体场强度减弱，导致样品的发

射峰出现蓝移[18]。当温度为 100 ℃时，其发光强度为

室温下的 94.69%，在 100 ℃之后，其发光强度衰减

速度较 Sr2Si5N8:Eu 类荧光粉要更快，这是由于 Eu
2+

周围的微结构环境不同。SrSiN2:Eu 中 Eu 离子周围

Si/N 四面体的排列方式与 Sr2Si5N8:Eu 中不同 [19] ，N

原子与 3 个硅原子结合要比与 2 个硅原子或 1 个硅原子

结合更为稳定，在 Sr2Si5N8 中，一半的 N 原子与 2 个 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 5  在 1250 ℃温度下不同保温时间样品的 SEM 照片 

Fig.5  SEM images of SrSiN2:Eu phosphors held for different time: (a) 0 min, (b) 3 min, (c) 6 min, (d) 9 min, and (e) 12 min 
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图 6  不同保温时间下样品的 PL 性能 

Fig.6  PL of SrSiN2:Eu phosphors held for different time 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 7  所得样品在不同温度下的发光性能及强度变化趋势  

Fig.7  (a) Emission spectra of SrSiN2:Eu and (b) relative emission 

intensity dependence on the temperature of SrSiN2:Eu 

 

硅原子相连，另一半与 3 个硅原子相连，但是在 SrSiN2

中不存在与 3 个硅原子相连的 N，因而其结构稳定性不

如 Sr2Si5N8:Eu
2+，导致其热稳定性更弱[19,20]。但是，相

比于 C. Lei 等[15]采用固相合成方法制备产物，本实验

的产物 SrSiN2:Eu 的热猝灭性能得到了明显提高。 

3  结  论 

1) 利用场辅助合成技术，在合成温度为 1250 ℃，

保温 6 min 的条件下快速制备出红色荧光粉 SrSiN2: 

Eu。在极大的缩短了合成周期的同时，避免了偏析相

的产生。 

2) 利用该方法合成的红色荧光粉 SrSiN2:Eu 结晶

性好，发光性能好，另外，通过控制原料的比例以及

合成温度，有望合成其他不同比例的硅氮化物荧光粉，

是一种新型的合成方法。 
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Rapid Synthesis and Luminescent Properties of Phosphors SrSiN2:Eu
2+

 
 

Yuan Hailong, Huang Zhifeng, Zhang Jianwen, Chen Fei, Shen Qiang 

(State Key Laboratory of Advanced Technology for Materials Synthesis and Processing, 

Wuhan University of Technology, Wuhan 430070, China) 

 

Abstract: The red phosphor of SrSiN2: Eu
2+

 was synthesized by a field assisted sintering technique rapidly. By X-ray diffraction patterns, 

scanning electron microscopy and fluorescence spectrometer testing technology, the effects of synthesis temperature and holdi ng time on 

the crystal structure, microstructure, photoluminescence and thermal quenching properties were investigated. The results show that when 

the synthesis temperature is 1250 °C and holding time is 6 min, the sample is of pure SrSiN2 phase with high crystallinity. PL spectra 

show that the crystallinity improvement of the sample results in much higher luminous intensity, and the thermal quenching performance 

of samples synthesized by the field assisted sintering technique are better than those synthesized by solid state reaction.  

Key words: red phosphor; field assisted sintering technique; rapid synthesis; photoluminescence 
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