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요 약

분무용액에 다양한 융제들을 도입하여 분무열분해법에 의해 YAG:Tb(Y
3
Al

5
O

12
:Tb) 형광체들을 합성하였다. 융제의

종류, 유기 첨가물 및 후열처리 온도 등이 YAG:Tb 형광체의 형태, 결정성 및 발광 특성에 미치는 영향 등을 조사하였

다. 유기첨가물로 사용된 구연산과 에틸렌 글리콜은 고온의 열처리 과정에서 YAG:Tb 형광체의 형태 파괴 없이 발광

특성을 증대시켰다. 반면에 다량의 융제를 포함한 분무용액으로부터 분무열분해 공정에 의해 합성된 전구체 분말은

1300oC에서의 후열처리 후에 구형의 형태가 사라졌다. 리튬 탄산염을 융제로 함유한 분무용액으로부터 합성된 YAG:Tb

형광체는 후열처리 후에 미세하면서도 균일한 형태를 가졌다. 융제로서 사용된 리튬 탄산염은 YAG:Tb 형광체의 발광

휘도 개선에도 효과적이었다. 리튬 탄산염을 융제로 첨가한 경우에 합성된 YAG:Tb 형광체의 최적의 발광 세기는 융

제를 첨가하지 않은 경우에 합성된 형광체의 발광세기의 189％였다.

Abstract − YAG:Tb(Y
3
Al

5
O

12
:Tb) phosphor particles were prepared by spray pyrolysis from spray solution contain-

ing various types of flux materials. The effects of type of flux, organic material and post-treatment temperature on the

characteristics of morphology, crystallinity and photoluminescence of YAG:Tb phosphor particles were investigated.

Citric acid and ethylene glycol used as organic additive improved the photoluminescence intensity of the YAG:Tb phos-

phor particles without destruction of the morphology after post-treatment at high temperature. However, the spherical

shape of the precursor particles obtained by spray pyrolysis from spray solution containing high amount of flux material

disappeared after post-treatment at 1300oC. YAG:Tb phosphor particles prepared from spray solution containing lithium

carbonate flux had fine size and regular morphology after post-treatment. Lithium carbonate used as flux material was

also efficient in improvement of the photoluminescence intensity of the YAG:Tb phosphor particles. The optimum pho-

toluminescence intensity of the YAG:Tb phosphor particles prepared from spray solution containing lithium carbonate

flux was 189％ of that of the phosphor particles prepared from spray solution without flux material.

Key words: Phosphor, Spray Pyrolysis, Garnet Phosphor, Nano Phosphor

1. 서 론

희토류 금속이 도핑된 YAG(Y
3
Al

5
O

12
) 형광체는 프로젝션 TV,

FED(field emission display)등의 디스플레이 및 LED(light emitting

diode)용 형광체로 많은 관심의 대상이 되고 있다. 특히, YAG는 도

핑물질을 Tb, Eu, Ce, Cr 등으로 변화시킴으로써 RGB의 모든 색

을 나타낼 수 있으며, 특히 Tb과 Ce이 도핑된 형광체가 FED 및

LED 등에서 많이 활용되고 있다[1-5].

일반적으로 YAG:Tb과 같은 형광체는 고상법으로 제조된다. 고

상법에 의한 YAG 형광체의 제조에서 순수한 조성과 좋은 결정성

을 가져 발광효율이 높은 YAG를 얻기 위해서는 1,600 oC 이상의

고온에서 수십 시간 열처리 과정을 거쳐야만 한다. 이러한 문제점

을 해결하기 위해 고상법에서는 융제를 도입하였다. 융제는 열처리

과정 중 용융되어 입자들 간의 접촉을 용이하게 하여, 입자 간의 확

산거리 및 반응의 활성화 에너지를 줄임으로써 반응 온도를 저하시

키고 반응 시간을 줄이는 기능을 한다. 하지만, 입자의 크기 및 형
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태 조절이 어려워 분쇄과정을 반드시 거쳐야 하는데, 이 분쇄과정

에서 불순물이 삽입될 가능성이 크고, 표면과 격자의 결함이 생겨

발광효율이 저하되는 문제가 있다. 

기존의 고상법에 의해 합성되는 형광체들 보다 미세한 형광체를

얻기 위해 액상법 및 기상법이 새로운 형광체 합성 방법으로서 많

이 연구되고 있다. 기상법에 있어서는 액적을 활용하는 분무열분해

법이 구형 형상의 다성분계 형광체 합성에 많이 적용되어왔다[6-9].

분무열분해법에서는 전구체 용액을 분무시킨 다음 액적을 운반기체

에 의해 고온의 가열부분으로 이동시켜, 용매는 증발하고 액적 내

용질의 농도가 높아지고 건조된 용질은 열 분해된 후 입자로 형성

하게 한다. 분무열분해법에서는 하나의 액적으로부터 하나의 입자

가 제조되므로 응집이 없는 구형의 작은 입자를 얻을 수 있다. 반면,

분무 열분해법의 가장 큰 단점은 짧은 체류시간 때문에 속이 비거

나 다공성의 입자가 제조되는 것이다. 이러한 속이 빈 형태의 입자

는 용매의 휘발 과정에서 액적 내부에 용질의 농도 구배가 생기면

서 제조된다. 이러한 문제를 해결하기 위해 다양한 방법이 시도되

고 있는데, 에스테르화 반응을 일으키는 유기 첨가물들을 첨가하거

나 콜로이드 씨드를 이용하는 방법들이 있다[6, 7]. 또한 Kang 등은

고상법에서 결정성장 및 발광특성 향상을 위해 사용하는 융제를 분

무열분해법에 도입해 합성되는 형광체들의 발광 휘도를 향상시키고

자 하였다[8, 9].

본 연구에서는 분무열부해법에 있어서 분무용액에 유기 첨가물과

융제를 도입하여 미세하고 발광 효율이 좋은 YAG:Tb 형광체를 합

성하였다. 일반적인 형광체 합성공정에서 사용되는 여러 가지 융제

들을 적용하여 분무열분해 공정에 의한 YAG:Tb 형광체 합성에 가

장 적합한 융제를 탐색하였다. 또한, 융제의 종류, 융제의 첨가량 및

후열처리 온도 등이 분무열분해 공정에 의해 합성되는 YAG:Tb 형

광체의 형태, 결정성 및 발광 특성에 미치는 영향 등을 고찰하였다.

2. 실 험

분무열분해법에 의해 녹색 발광 형광체인 YAG:Tb을 제조하기 위

해 모체 구성 물질로 yttrium oxide와 aluminum nitrate를 각각 사용

하였고, 활성제는 terbium oxide를 사용하였다. 이들을 각각 화학 양

론비대로 소량의 질산을 이용하여 증류수에 용해시키고, 여기에 유

기첨가제인 구연산과 에틸렌 글리콜을 첨가하였다. 구연산과 에틸

렌 글리콜의 농도는 각각 0.7 M로 고정하였다. 융제 종류에 따른 변

화를 알아보기 위해 융제는 농도를 7.5 wt.％로 고정시키고 그 종류

를 Li
2
CO

3
, NH

4
Cl, NH

4
H

2
PO

4
, H

3
BO

3
, NH

4
F로 변화시켜 실험하

였다. 분무용액의 금속 성분에 대한 총 농도는 0.4M로 유지하였다.

이와 같이 제조된 용액을 초음파 분무장치를 통하여 액적을 발생시

키고 분당 40리터의 운반기체를 불어넣어 900 oC 반응기에서 건조와

열분해 시켰다. 제조된 YAG:Tb 입자는 공기분위기하의 1,100-1,400 oC

에서 5시간 동안 열처리하였다. 제조된 입자들은 PL(photoluminescence)

을 이용하여 발광 특성을 측정하였고, XRD(X-ray diffraction), SEM

(scanning electron microscopy)을 이용하여 입자들의 결정성과 형태

등을 분석하였다. 

3. 결과 및 토론

분무열분해 공정에 의해 합성된 YAG:Tb 형광체들은 분무용액에

첨가된 융제의 종류 및 첨가량에 따라 많은 특성 변화를 나타내었

다. Fig. 1은 분무열분해 공정에 의한 YAG:Tb 형광체 합성에 있어

서 융제의 종류가 형광체 입자들의 발광 특성에 미치는 영향을 나

타낸다. 분무열분해 공정에 의해 900 oC에서 합성된 전구체 분말들

을 공기분위기하에서 1,300 oC에서 5시간 동안 후열처리 한 후 형

광체 분말들의 발광 스펙트럼들을 비교하였다. 이때 여기 광원의 파

장은 270 nm였다. 일반적인 고상 공정 및 기상 공정에 의한 형광체

합성에 있어서 융제의 종류에 따라서 최적의 형광체 특성을 나타내

는 융제의 첨가량이 변하게 된다. Fig. 1에서는 분무용액에 첨가된

융제의 첨가량을 형광체 이론적 수득량의 7.5 wt.％로 일정하게 유

지시켰다. 또한, 분무용액에 융제를 첨가한 경우에는 조성의 균일성

을 유지하기 위해 유기 첨가물로서 구연산 및 에틸렌 글리콜을 각

각 0.7 M씩 첨가하였다. 구연산과 에틸렌 글리콜을 각각 0.7 M씩

첨가하고 융제를 첨가하지 않은 경우에 합성된 YAG:Tb 형광체는

유기 첨가물을 첨가하지 않은 경우에 합성된 형광체보다 발광 휘도

가 27％ 증가하였다. 융제와 유기 첨가물을 모두 첨가한 분무용액

으로부터 합성된 YAG:Tb 형광체들에 있어서는 융제로서 리튬 탄

산염을 사용한 경우에 가장 좋은 발광 휘도를 나타내었다. 융제의

첨가량이 7.5 wt.％로 일반적인 형광체 합성공정에 비해 과량 첨가

된 경우에 있어서 lithium carbonate 이외의 융제를 사용한 경우에

얻어진 형광체들은 융제를 첨가하지 않고 유기 첨가물만 첨가한 경

우에 얻어진 형광체들과 비슷한 발광 특성들을 가지고 있다. 분무

용액에 유기첨가물을 첨가하고 융제로서 리튬 탄산염을 사용한 경

우에 합성된 YAG:Tb 형광체는 발광 강도가 71％ 증가하였다. 이러

한 YAG:Tb 형광체의 발광 강도 증대는 유기물 첨가와 융제 첨가

의 두 가지 효과가 동시에 나타난 것이다. 구연산과 에틸렌 글리콜

과 같은 유기물을 첨가한 분무용액으로부터 분무열분해 공정에 의

해 합성된 전구체 분말들은 구성 성분들의 상 분리가 최소화되기

때문에 후열처리 후에 얻어지는 형광체들은 좋은 발광 특성을 가지

게 된다. 또한, 분무용액에 융제가 첨가된 경우에는 융제가 YAG:Tb

형광체를 구성하는 구성 성분들 간의 반응을 촉진시켜 균일한 조성

의 YAG:Tb 형광체가 얻어지도록 하고 결정성장을 촉진시켜 형광

체가 고 발광 휘도를 가지도록 하였다.

Fig. 2는 융제 종류에 따라 합성된 YAG:Tb 형광체들의 전자현미

Fig. 1. Emission spectra of YAG:Tb phosphor particles prepared by

spray pyrolysis from different flux materials.
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경 사진들이다. 유기물과 융제가 첨가되지 않은 분무용액으로부터

합성된 YAG:Tb 형광체는 1,300 oC의 고온에서 후열처리를 거친 후

에도 입자들 간의 응집이 일어나지 않았고 전구체 분말의 구형 형

상을 유지하였다. 분무용액에 구연산과 에틸렌 글리콜을 첨가한 경

우에 합성된 형광체(Fig. 2(b))도 고온의 후열처리 후에도 구형의 형

상을 유지하고 있다. 유기물을 첨가하지 않은 경우에 합성된 형광

체(Fig. 2(a))는 구형을 유지하면서도 일부 깨어진 형태를 가지는 반

면에 유기물이 첨가된 경우에 얻어진 YAG:Tb 형광체는 전체적으

로 완벽한 구형의 형상을 유지하고 있다. 융제들이 첨가된 경우에

합성된 YAG:Tb 형광체들은 융제의 종류에 따라서 서로 다른 형상

들을 가지고 있다. 리튬 탄산염을 융제로 사용한 경우에 합성된

YAG:Tb 형광체는 후열처리 전의 전구체 분말의 구형 형상이 완전

히 사라지고 미세한 크기의 균일한 형태 특성을 가지고 있다. NH
4
F,

NH
4
H

2
PO

4
 및 NH

4
Cl이 융제로 사용된 경우에 얻어진 형광체들에

있어서 후열처리 후에 일부는 전구체 분말의 구형 형상을 유지하고

일부는 미세한 크기의 분말로 분열이 일어났다. 융제로서 boric acid

가 사용되어진 경우에 얻어진 형광체는 전구체 분말의 구형 형상이

완전히 사라졌으며 입자들 간의 응집이 많이 발생하였다. 

Fig. 3은 융제의 종류에 따라 합성된 YAG:Tb 형광체들의 XRD

스펙트럼들을 나타낸다. 분무용액에 첨가된 융제의 종류에 무관하

게 1,300 oC의 후열처리 후에 얻어진 형광체들은 순수한 YAG

(Y
3
Al

5
O

12
) 상을 가지고 있다. 분무열분해 공정에 의해 얻어진 전구

체 분말들은 액적의 건조 및 열분해 단계에서 모체 및 활성제를 구

성하는 성분들 간의 상 분리가 나노 수준으로 제한되어 일어나기

때문에 융제의 사용 유무에 무관하게 고온에서의 후열처리 후에 얻

어진 형광체들은 순수한 YAG 상을 가졌다. 후열처리 후에 얻어진

형광체들은 대부분이 비슷한 결정성을 보이고 있지만 융제로서

H
3
BO

3
를 사용한 경우에 얻어진 형광체는 보다 낮은 결정성을 가지

고 있다. H
3
BO

3
를 융제로 사용한 경우에 있어서는 고온의 후열처

리 과정에서 보론 성분이 모체를 구성하는 이트륨 및 알루미늄 성

분과 반응이 일어나기 때문에 얻어진 YAG:Tb 형광체들이 낮은 결

정성을 가진다. 

분무열분해 공정에 의한 YAG:Tb 형광체 합성에 있어서 융제로

서 리튬 탄산염을 사용하여 제조한 형광체가 가장 좋은 발광 특성

을 나타내었다. Fig. 4 및 Fig. 5에서는 분무열분해 공정에서 융제로

서 리튬 탄산염을 사용한 경우에 후열처리 온도에 따른 YAG:Tb 형

광체들의 특성 변화들을 나타내었다. 융제의 첨가량은 YAG:Tb 형

광체가 최적의 발광 특성을 나타내는 형광체 이론적 수득량의

7.5 wt.%로 일정하게 유지시켰다. Fig. 4는 후열처리 온도가 1,100 oC

에서 1,400 oC까지 변함에 따라 얻어진 YAG:Tb 형광체들의 전자현

미경 사진들을 나타낸다. 융제를 첨가하지 않은 분무용액으로부터

합성되어진 YAG:Tb 형광체는 후열처리 온도가 1,100 oC일 때 구형

의 형상을 유지하면서도 미세한 분말들이 일부 혼합되어 있다. 후

Fig. 2. SEM photographs of YAG:Tb phosphors post-treated at 1,300 oC for 5 h.

Fig. 3. XRD patterns of YAG:Tb phosphor particles with different flux

types.
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열처리 온도가 1,200 oC 이상에서는 YAG:Tb 형광체가 구형의 형상

을 유지하고 있으며, 후열처리 온도가 증가할수록 입자들 간의 응

집 현상은 증가하였다. 반면에 리튬 탄산염을 융제로 첨가한 경우

에 합성된 YAG:Tb 형광체는 후열처리 온도가 낮은 1,100 oC에서도

분무열분해 공정에 의해 얻어진 전구체 분말들의 구형의 형상이 완

전히 사라지고 미세하고 균일한 형태의 YAG:Tb 형광체들이 얻어

졌다. 후열처리시에 결정화 과정을 거치면서 입자들의 분열이 일어

나 보다 미세한 크기의 YAG:Tb 형광체들이 얻어졌다. 후열처리 온

도가 1,100 oC에서 1,400 oC까지 증가함에 따라 lithium carbonate

융제를 첨가한 분무용액으로부터 얻어진 YAG:Tb 형광체들의 평균

입자 크기 및 입자들 간의 응집 현상도 증가하였다. 분무열분해 공

정에 의한 형광체 제조 공정에 있어서 고온의 후열처리 온도에서

결정화 과정을 거치면서 미세한 크기로 분열이 일어나는 방법은 결

정성이 좋은 미세 형광체를 얻을 수 있어 발광 효율이 좋은 초미세

형광체 합성에 있어서 많은 장점을 가지고 있다. 일반적인 초미세

형광체 합성에 있어서는 밀링 공정을 수반하게 되는데 이 과정에서

형광체 입자들의 표면 손상이 발생되고 형광체의 발광 휘도를 저하

시키는 원인이 된다. 반면에 분무열분해 공정에서 lithium carbonate

와 같이 적절한 융제를 첨가함으로 해서 후열처리 과정을 거치면서

형광체 입자들의 분열을 유도하는 방법은 초미세 형광체를 얻기 위

해 밀링 공정이 수반되지 않기 때문에 발광 효율이 우수한 YAG:Tb

형광체를 얻을 수 있다.

Fig. 5는 lithium carbonate 융제를 첨가한 경우와 첨가하지 않

고 합성된 YAG:Tb 형광체들의 후열처리 온도에 따른 발광 특

성 변화를 나타낸다. 후열처리 온도에 무관하게 융제를 첨가한

경우에 합성된 YAG:Tb 형광체들이 융제를 첨가하지 않고 합성

된 형광체들에 비해서 높은 발광 세기들을 가졌다. 리튬 탄산염

의 융제 효과는 보다 높은 후열처리 온도에서 두드러지게 나타

났으며 고온으로 갈수록 그 발광세기 차는 증가하였다. 후열처

리 온도가 1,100 oC일 때는 융제를 첨가하여 합성된 YAG:Tb 형

광체의 발광 세기가 융제를 첨가하지 않은 형광체의 162％였

다. 반면에 후열처리 온도가 1,400 oC에서는 융제를 첨가하여 합

성된 YAG:Tb 형광체의 발광 세기가 융제를 첨가하지 않은 형

광체의 189％였다.

Fig. 4. SEM photographs of YAG:Tb phosphors at different post-treatment temperatures.

Fig. 5. Relative photoluminescence intensities of YAG:Tb phosphor par-

ticles at different post-treatment temperatures.
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4. 결 론

분무열분해 공정에 의한 YAG:Tb 형광체의 합성에 있어서 다양

한 융제를 적용함으로써 적절한 융제를 탐색하였다. 유기물을 함유

한 분무용액에 첨가된 융제들 중에서 리튬 탄산염이 YAG:Tb 형광

체의 발광 휘도 개선 및 균일한 형태를 얻는데 적절하였다. 융제를

첨가하지 않은 분무용액으로부터 합성된 입자들은 고온의 후열처리

후에도 전구체 분말의 구형의 형상을 유지하였다. 반면에 융제를 첨

가한 경우에 있어서는 고온의 후열처리 과정에서 융제의 종류에 따

라 다양한 형태의 YAG:Tb 형광체들이 얻어졌다. 융제로서 리튬 탄

산염을 첨가한 경우에 분무열분해 공정에 의해 얻어진 전구체 분말

은 고온의 후열처리 과정에서 전구체 분말의 구형의 형상이 사라지

고 미세한 크기의 YAG:Tb 형광체로 전환되었다. 결정화 과정을 거

치는 과정에서 구형의 형상이 사라지고 미세하면서 균일한 형태의

YAG:Tb 형광체가 얻어졌다. 이러한 미세 형광체는 밀링 과정을 거

치지 않고 얻어지기 때문에 좋은 발광 특성을 가진다. 분무용액에 유

기물 및 적절한 융제를 첨가함으로써 발광휘도가 우수한 미세한 형

광체 합성 기술은 다양한 산화물계 형광체의 합성에 적용될 수 있다. 
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