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摘  要：氧化钇是一种重要的稀土氧化物，广泛应用于多个领域，而碳酸钇作为生产氧化钇的重要前驱

体，其对氧化钇的制备和产品性能有重要影响。本文采用CO2碳化法制备晶型碳酸钇，通过XRD、SEM、

TEM等方法对碳化过程进行表征，研究了碳酸钇晶体成核生长过程形貌结构演变机制及CO2流速、搅拌转

速、YCl3浓度对结晶性能的影响。结果表明：在pH为5.0，体系温度为35 ℃的条件下可获得由大量针状晶

体交织成的片状晶型二水碳酸钇，其生长是一个定向附着(OA)和奥斯特瓦尔德熟化(OR)机制并存的过程；

在确定温度和pH后，碳化过程搅拌速率、CO2流速及YCl3浓度等对碳酸钇的结晶影响较小。CO2碳化法具

有环保、操作简单、条件温和、易于工业化等优点，可为绿色高效制备其他晶型碳酸稀土提供借鉴。
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氧化钇拥有极好的耐热性、耐腐蚀性、高温稳

定性等物化性质，是一种重要的稀土氧化物，广泛

应用于红色荧光粉、催化剂、玻璃着色、陶瓷材

料、高温超导材料等领域[1−5]。碳酸钇作为生产氧

化钇的重要前驱体，其对氧化钇的制备和产品性能

有重要影响。此外，碳酸钇是稀土元素钇精加工过

程和新材料制备中广泛应用的一种中间原料，其易

溶于酸、形成相应的盐，可方便地用于各种钇盐和

钇配合物的合成。因此，碳酸钇在钇工业中具有重

要作用，是高新技术向广度和深度飞速发展不可缺

少的钇基化合物。

由于具有精确控制物料化学组成、原料成本

低、工艺简单、操作方便等优点，沉淀法被广泛应

用于碳酸稀土的工业化生产。目前，工业上制备碳

酸钇的沉淀剂有碳酸氢铵、碳酸氢钠、碳酸钠等，

其中碳酸氢铵沉淀法具有成本低、产品收率高、无

毒性等优点[6]；但碳酸氢铵的引入会产生大量氨氮

废水，需要花费巨大代价才能将废水处理至达标排
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放。采用碳酸钠/碳酸氢钠沉淀法替代碳酸氢铵沉

淀制备碳酸钇可有效减少环境污染，具有重要的经

济和社会意义，是近年来业内共同关注的一个热

点。然而，碳酸钠或碳酸氢钠沉淀稀土料液，容易

形成无定形絮状沉淀，结晶度低[7−9]。为解决这个

问题，稀土工作者做了一系列的研究。如焦小燕

等[7]对碳酸氢钠沉淀镧的结晶过程进行了研究，得

到了碳酸镧结晶活性区域，获得了晶型碳酸镧。王

嵩龄等[8]用碳酸钠作沉淀剂，在加晶种的条件下，

通过沉淀条件控制，获得了易沉降、易过滤的碳酸

镨钕。姜晓丽等[9]采用正加料方式，用碳酸钠作沉

淀剂制备出了低钠片状碳酸镧。高习贵等[10]以工业

碳酸氢钠作沉淀剂，通过加入晶种及沉淀条件的调

控，得到晶型碳酸镨钕。NAGASHIMA等[11]分别

以碳酸钠和碳酸氢钠为沉淀剂，对稀土碳酸盐的制

备和结构进行了研究，阐明了温度对稀土碳酸盐形

成影响。高国华等[12]对碳酸钠沉淀法的结晶过程进

行研究，在1次晶种循环、80 ℃、pH 5.9~6.0的条

件下制得到粒径 12 μm且分散性均匀的晶型碳酸

钇。贺强等[13]以正加料方式，在碳酸钠流速 4.0 

mL/min、反应温度15 ℃、LaCl3浓度1.0 mol/L、晶

种循环2次的条件下，获得了沉降速度快、晶型良

好的碳酸镧；然而，上述方法需要长时间陈化及添

加晶种进行循环沉淀，生产周期长，不利于工业化

应用。

在湿法冶金和材料制备领域，经常使用碳化技

术生成可溶性或不溶性的碳酸氢盐或碳酸盐[14−16] ，

进而获得理想的材料。目前，该技术已经应用于

科研与工业化生产，制备晶型碳酸钙、碳酸镁等

前驱体，进而获得超细粉体材料。本课题组前期

将 CO2 碳化法引入到碳酸稀土的制备过程[17−18]，

在 25 ℃、pH=5、0.5 mol/L 氯化镧、CO2流速 1.0   

L/min的条件下制备了片状晶型碳酸镧。为了拓宽

碳化法制备晶型碳酸稀土的应用范围，同时获得其

碳化结晶机理，本文以YCl3料液为原料，通入CO2

进行碳化，并缓慢加入氢氧化钠控制体系pH值在

4.0~6.0的酸性范围内，以达到类均相沉淀的效果，

制备晶型碳酸钇。具体反应如下化学反应式

所示[19]：

CO2(g)+H2O H2CO3(aq) (1)

H2CO3(aq)→H+(aq)+HCO-
3(aq) (2)

2Y3+(aq)+3HCO-
3(aq)+2H2O→

3H+(aq)+Y2(CO3)3∙2H2O(s) (3)

H+(aq)+NaOH→H2O+Na+(aq) (4)

本文详细考察了反应的 pH及温度对碳化产物

晶型的影响，研究碳酸钇晶体成核生长过程形貌结

构演变机制。同时，在固定反应温度和pH值条件

下，考察了CO2流速、搅拌转速、YCl3浓度对碳酸

钇结晶的影响，获得制备晶型碳酸钇的最佳工业化

条件。CO2碳化法制备晶型碳酸钇具有条件温和、

原料价格低廉、易规模化生产等优点，本文的研究

拓宽了碳化法制备晶型碳酸稀土的应用范围，可为

碳化制备不同特殊物性的稀土化合物提供实验基础

和理论指导。

1　实验

1.1　试验过程

取一定体积的高纯 YCl3(99.99%，质量分数，

由虔东稀土集团股份有限公司提供)，加入蒸馏水

配置成0.1~0.5 mol/L的YCl3溶液500 mL，置于1 L

烧杯中；然后向YCl3溶液中以一定流速通入CO2进

行碳化反应，并采用蠕动泵泵入0.33~1.67 mol/L的

NaOH溶液以稳定控制反应过程的 pH值；采用水

浴锅控制反应过程温度，采用搅拌器控制搅拌速

度，最终使CO2碳化沉淀反应在一定温度、pH值、

搅拌速度下进行。反应结束后进行过滤并充分洗涤

滤饼，将滤饼在 50 ℃真空干燥箱中烘干 48 h，获

得碳化产物。同时，为了研究碳化过程，在不同碳

化时间下取样，过滤、洗涤、干燥后再进行分析

测试。

1.2　测试方法

采 用 X 射 线 衍 射 仪 (XRD， Bruker D8，

Advance)测定物相，获得样品衍射图谱；采用扫描

电子显微镜(SEM，MLA650F，美国FEI公司)及透

射电子显微镜(JEM−2100F，TEM，日本电子株式

会社 JEOL)对粉体的微观形貌、团聚状况进行

观察。
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2　结果与讨论

2.1　碳酸钇的碳化结晶过程研究

2.1.1　碳化pH值对碳化产物结晶的影响

pH是影响碳酸钇过饱和度的重要因素，对碳

酸钇的结晶扮演着重要的角色。图 1所示为 25 ℃

下H2CO3溶液中各种形态分布与 pH值的关系曲线

(Ka1、Ka2 分别为 H2CO3 的一级和二级解离常数；

pK=−lgK)[20]。结合式(1)~(4)碳化反应式可知，当

pH值过低时溶液中碳酸氢根离子浓度低，导致反

应速率过慢增大了反应能耗；而当pH值较高时溶

液中的碳酸氢根离子过量，导致反应速度过快，碳

酸钇大量成核，不利于晶体生长。为达到一个类似

均相沉淀的反应过程并探究pH值对碳化产物结晶

的影响，控制体系在不同pH值进行碳化，并对碳

化产物进行XRD、SEM分析，结果如图2所示。

由图2(a)可见，当维持pH值处于较高水平(pH

值为5.4、5.6)时，产物为无定型沉淀。这是由于溶

液中碳酸氢根离子浓度较高，体系过饱和度较大，

碳酸氢根离子迅速与钇离子结合，生成碳酸钇并释

放出氢离子。此时需要快速通入氢氧化钠溶液以保

持溶液pH值稳定，而氢氧化钠溶液的加入将更快

地促进碳酸氢根的生成，使反应形成链式循环。此

时，碳酸钇成核速率远大于生长速率，将产生大量

无定型的细小颗粒，进而团聚形成无定型沉淀，导

致沉淀产物的XRD衍射峰不明显。而当pH值较低

时，体系过饱和度较小，碳酸钇的成核速率远远小

于生长速率，可达到类似于均相沉淀的效果，从而

获得晶型碳酸钇。当pH值为4.8、5.0和5.2时，沉

淀产物衍射峰强度较小，宽度较大，特征峰与Y2

(CO3)3·2H2O标准卡片(PDF−24−1419)相吻合，说明

形成了部分晶型碳酸钇。

由图2(b)、(c)、(d)(碳化pH值为4.8、5.0及5.2

时)可见，碳化产物已经产生部分片状晶体，但依

旧存在着部分无定型纳米颗粒附着于片状晶体之

上。而由图 2(e)、(f)可见，当 pH为 5.4和 5.6等较

高值时，产生大量无定型纳米颗粒。此时产物为大

量小颗粒团聚而成的块状物，这与XRD分析结果

一致。综合考虑碳化产物晶型以及碳化过程pH控

制稳定性，选择pH=5.0为较合适的碳化pH值。

2.1.2　碳化温度对碳化产物晶型的影响

温度对CO2的溶解、扩散及碳酸钇的溶解度也

有很重要的影响，为此考察了不同碳化温度对碳化

产物晶型的影响，并对获得的碳化产物进行XRD、

SEM分析，结果如图3所示。

由图 3(a)可见，随着温度升高，碳化产物的

XRD峰不断增强，说明碳化产物结晶度提高，且

表现出(020)晶面取向生长的特性，这与文献[21]报

道的水菱钇型晶状碳酸钇特性相吻合。这是因为低

温下碳酸水溶液的过饱和度大，有利于晶体成核，

而高温下其过饱和度低有利于晶体取向长大。而且

碳化温度越高，所提供结晶所需的能量就越高，碳

化产物就越容易克服晶体表面的能垒而朝着优势晶

面生长。从图3可见，当温度为25 ℃时，碳化产物

衍射峰强较弱，结晶转化不完全；当温度上升到

35 ℃时，碳化产物特征峰明显，且峰窄而高，结

晶度明显提高；继续提高温度到 45 ℃、60 ℃时，

碳化产物衍射主峰强度无明显变化，其余衍射峰略

有增强，说明继续升高温度碳化产物表现出其他晶

面的取向生长特性。

由图 3(b)、(c)、(d)和(e)可见，当温度为 25 ℃

时，碳化产物为少量片状晶体和大量无定型纳米颗

粒团聚体，团聚体颗粒较大；随着温度升高到

35 ℃时，无定型纳米颗粒消失，碳化产物形成由

大量针状晶体交织而成的片状微结构；而当温度升

图 1　25 ℃下 H2CO3 溶液中物种形态分布与 pH 值的

关系

Fig. 1　Relationship between species distribution and pH 

value in H2CO3 solution at 25 ℃
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高到 45、60 ℃时，碳化产物表现出由一维生长转

变为二维生长的特性，针片状晶体颗粒明显变大。

结合XRD谱的衍射峰强度，综合考虑CO2利用率、

能耗等因素，选择 35 ℃为较为合适的碳化结晶温

度，以期获得晶型较好的碳酸钇晶体。

2.1.3　碳化产物碳化结晶机理的研究

1) 碳化产物结晶生长的变化规律

上述研究表明，在 35 ℃、pH=5.0的条件下获

得了结晶较好的碳酸钇。为明晰碳化过程中碳化产

物物相及形貌的变化规律和机理，在 35 ℃、pH=

5.0 的条件下对不同时间碳化产物进行了 XRD、

SEM及TEM等分析。

图 4 所示为碳化过程中不同时间碳化产物的

XRD谱。由图4可见，随着碳化时间的延长，碳化

产物的衍射峰强度不断增大；碳化到50 min时，碳

化产物的衍射峰表现出(020)晶面取向生长的特征；

碳化到70 min时，碳化沉淀反应结束，获得结晶度

较高的水菱钇型碳酸钇。表1对比了不同碳化时间

下所得碳化产物不同晶面所对应的衍射峰强度(其

中 IR为相对强度，I0为初始衍射强度，It为 t时刻衍

图2　不同pH值下碳化产物XRD谱及SEM像

Fig. 2　XRD patterns (a) and SEM images ((b)− (f)) of carbonization products at different pH values (25 ℃ , 400 r/min, 

YCl3 concentration of 0.3 mol/L, NaOH concentration of 1.0 mol/L, CO2 flow rate of 0.1 L/min): (a) XRD patterns ; (b) pH=

4.8; (c) pH=5.0; (d) pH=5.2; (e) pH=5.4; (f) pH=5.6
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射强度)。结果表明，(020)晶面的衍射峰强度最大

且增加最为明显。由此可知，碳化时间的延长可明

显提高碳酸钇的结晶性，且更加有利于晶型碳酸钇

沿着 b轴生长。从表 1中不同晶面相对衍射强度 IR

值变化可以看出，碳化70 min时不同晶面的相对衍

射强度变化有如下顺序：(020)＞(101)＞(103)＞

图3　不同温度碳化产物XRD谱及SEM像

Fig. 3　XRD patterns(a) and SEM images ((b)−(e)) of carbonization products at different temperatures (pH=5.0, 400 r/min, 

YCl3 concentration of 0.3 mol/L, NaOH concentration of 1.0 mol/L, CO2 flow rate of 0.1 L/min): (a) XRD patterns; (b) SEM 

image, 25 ℃; (c) SEM image, 35 ℃; (d) SEM image, 45 ℃; (e) SEM image, 60 ℃

表1　不同时间各晶面衍射峰强度变化

Table 1　Variation of diffraction peak intensities of each crystal plane at different time (relative intensity IR=(It−It0)/It0)

Time/min

50

60

70

(002)

2θ/(o)

11.65

11.77

11.79

I

485

600

753

IR/%

0

24

55

(101)

2θ/(o)

15.73

15.76

15.67

I

500

758

889

IR/%

0

52

78

(020)

2θ/(o)

19.44

19.41

19.41

I

589

1169

1542

IR/%

0

98

162

(103)

2θ/(o)

22.88

23.03

22.93

I

427

611

753

IR/%

0

43

76
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(002)， IR 值分别为 162%、78%、76%、55%。因

此，在碳化过程中，碳酸钇晶体各个晶面的生长速

度的次序如下：b轴＞a轴＞c轴[22]。

为明确碳酸钇沉淀的晶体生长过程，取不同时

间的碳化产物进行SEM观察，结果如图5所示。由

图 5(a)~(c)可知，随碳化时间的延长，碳酸钇由大

量类球形纳米颗粒形成的大块团聚体向珊瑚块状聚

集体发生转变；到 t=40 min时沉淀向针片状转变，

但此时依旧存在着大量纳米颗粒附着于针片状晶体

表面。对比此时的XRD谱，可知此时沉淀为无定

型；碳化到60~70 min沉淀反应结束，XRD谱显示

此时沉淀物已经从无定型转变为水菱钇型碳酸钇。

如图5(d)和(e)所示，此时沉淀呈现大量长条针状组

成的片状堆叠结构，与 XRD 谱所示碳酸钇沿着

(020)晶面生长(即沿着b轴生长)相符。

为了更加清晰直观地了解碳化过程晶型的变

化，对碳化不同阶段所得碳化产物进行TEM观察，

结果如图 6所示。由图 6(a)可知，碳化前期 t≤20 

min时，溶液过饱和度较大导致大量纳米颗粒的形

成，纳米颗粒因其表面能量太高而趋于团聚。如图

6(b)所示，随着碳化时间延长至40 min时，碳化沉

淀形成的类球形纳米粒子通过自组装连接而成网状

结构和少量小片状晶型结构。如图6(c)所示，当碳

化到60 min时，碳化产物形貌变为分散性较好的纳

米线状结构。如图6(d)所示，碳化结束时，碳化沉

淀形成由针状晶体拼接而成的片状结构，与图5中

对应时间的SEM像有较好的一致性。如图6(e)和(f)

可见，碳化沉淀的斑点衍射和晶格条纹图表明，拼

接片状结构碳酸钇对应的针状晶体宽度在 10~20 

nm之间，其针状结构为许多取向不一致的5~10 nm

的纳米晶自组装而成。

2) 碳化产物的结晶生长机制

通常人们采用以表面溶解沉积为特征的奥斯特

瓦尔德熟化(OR)理论来解释传统的晶体生长过程，

但是随着人们对纳米材料研究的不断深入，越来越

多的研究发现，当材料的粒径较小时，其生长方式

无法用 OR 机制来解释，于是人们提出定向附着

(OA)机制来解释许多各向异性纳米结构的生长[23]。

基于OA和OR机制的原理，本文根据不同阶段碳

化产物物相和形貌变化，提出了由纳米颗粒通过自

组装而成碳酸钇纳米线团聚体的形成机制，如图7

所示。在整个碳化过程时，碳酸钇晶体生长是一个

OA和OR机制并存的过程，OA使得纳米粒子重排

形成新的晶体，OR促使小颗粒溶解，并附着于新

生成的晶体表面生长，从而使得界面融合[24−26]。碳

化初期 t≤20 min时，由于碳酸钇的过饱和度较大，

会沉淀生成大量的碳酸钇纳米颗粒。这些颗粒处于

一种无序的动力学控制的亚稳状态，表面积大，表

面电荷也高；为减小表面能，这些颗粒倾向于团聚

在一起，形成如图6(a)所示的纳米粒子团聚物，产

物呈现无定形结晶。随着碳化进行到40 min时，纳

米粒子在搅拌作用下剧烈运动并相互碰撞，此时

OA生长机制占主导地位，两个晶格取向一致的无

定型纳米颗粒可通过直接结合和结构调整，从而长

成一个新的晶体。由纳米粒子连接而成的网状结构

和少量小片状结构晶体(见图6(b))，从SEM像中看

到的少量晶型沉淀和尚未融合的纳米颗粒(见图 5

(c))，以及由许多 5~10 nm的粒子拼接而成的纳米

线(见图6(f))，都证明了碳化过程中碳化产物在OA

机制下的生长过程。

随着碳化时间的继续延长，纳米粒子取向连接

的同时也发生着由无定型沉淀转化为晶型沉淀的过

图4　碳化过程中不同时间碳化产物的XRD谱

Fig. 4　 XRD patterns of carbonization products during 

carbonization process at different time (35 ℃, pH=5.0, 400 

r/min, YCl3 concentration of 0.3 mol/L, NaOH 

concentration of 1.0 mol/L, CO2 flow rate of 0.1 L/min)

2370



第 32 卷第 8 期 柴周羿，等：CO2 碳化法制备晶型碳酸钇的机理和工艺研究

图5　碳化过程中不同时间的碳化产物的SEM像

Fig. 5　SEM images of carbonization products during carbonization process at different time: (a), (a′) 10 min; (b), (b′) 20 

min; (c), (c′) 40 min; (d), (d′) 60 min; (e), (e′) 70 min
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程，此阶段OR熟化机制起了重要作用。在这个过

程中，由于晶体表面离子的扩散和重新分配，会使

颗粒表面的构晶离子的离子积稍大于其离子积常数

ksp，这为构晶离子的有序堆积成核创造了极好的条

件[22, 24]。此时无定型纳米颗粒有序化重组，其驱动

力来源于亚稳态小颗粒与有序大颗粒之间的表面能

差值；小颗粒不断溶解减小，溶解的离子扩散沉积

到大颗粒上使其长大重结晶。这一过程是个慢过

程，是整个结晶过程的速度控制步骤[21, 27]。

当有序晶核形成后，溶液中碳化产物的溶解再

结晶过程一般都比较快；当碳化到 60~70 min时，

纳米粒子连接而成的网状结构不平整界面已经完全

融合，形成结晶较好的碳酸钇，如图 6(c)和(d)所

示。由于OR生长机制是通过原子或离子沉积的方

式长大的，因而得到的晶体形貌一般比较规整，晶

体边缘比较光滑。这与图6(a)、(b)和(c)所示的过程

相符合，即随着碳化进行，颗粒边界明显的网状晶

体转变为表面光滑平整的纳米线状晶体。

2.2　CO2碳化制备晶型碳酸钇工艺探索

2.2.1　搅拌速度对碳酸钇结晶的影响

在沉淀结晶过程中，当扩散是沉淀反应速度控

制环节时，可以借助搅拌来加快化学反应，同时破

坏晶粒的团聚现象，使得晶粒更小更均匀。因此，

图6　碳化过程中不同时间的碳化产物的TEM像、斑点衍射和晶格条纹图

Fig. 6　 TEM images, spot diffraction and lattice stripe plots of carbonization products during carbonization process at 

different time: (a) 20 min; (b) 40 min; (c) 60 min; (d) 70 min; (e) 70 min, spot diffraction; (f) 70 min, lattice stripe plots
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本文改变搅拌速度进行了碳化试验，并对碳化产物

进行XRD分析及SEM观察，结果如图 8所示。由

图8(a)可知，不同搅拌速度下的碳化产物衍射峰强

度相差较小，均存在明显的衍射峰，且其衍射峰强

度变化不大。由图 8(b)~(f)可知，不同转速下的碳

化产物均为针片状晶型碳酸钇。而当转速过高时，

由于搅拌桨剪切力过大，生成的晶体被破坏，导致

其形貌与其余各组存在一定的差异，但其依旧为晶

型碳酸钇。因此，在CO2碳化法制备晶型碳酸钇的

过程中，搅拌转速的影响较小。

图7　碳化过程中不同时间的碳化产物的结晶生长机制示意图

Fig. 7　Schematic diagram of crystallization growth mechanism of carbonization products during carbonization process at 

different time: (a) 10 min; (b) 20 min; (c) 40 min; (d) 70 min
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2.2.2　CO2流速对碳酸钇结晶的影响

CO2流速会影响CO2利用率和沉淀速率，也是

晶型沉淀的一个关键因素。本文控制不同CO2 流速

进行了试验，并对碳化产物进行XRD分析及SEM

观察， 结果如图9所示。由图9(a)可见，不同CO2

流速下的碳酸钇均有明显的衍射峰存在。当CO2流

速达到 0.4 L/min时，碳酸钇的衍射峰强度出现减

弱，出现这一现象归因于体系过饱和度的变化；

CO2流速较小时，反应速率慢，碳化时间长，体系

过饱和度小，碳酸钇晶体形核后在小的过饱和度下

经历长时间慢慢长大，有利于碳酸钇晶体的生长，

但反应时间过长。当CO2流速偏大时，沉淀过程容

易爆发成核，造成沉淀产物的非晶化。由图 9(b)~

(f)可见，不同CO2流速下制备的碳酸钇晶体所得产

物为针片状，但当流速过高时出现少量无定形纳米

颗粒团聚。因此，碳化过程中CO2流速不宜过大，

以防止爆发二次形核产生部分无定型纳米粒子

团聚。

2.2.3　YCl3浓度对碳酸钇结晶的影响

YCl3浓度直接影响碳化反应速度及晶粒成核和

图8　不同搅拌速度下碳化制备的碳酸钇的XRD谱及SEM像

Fig. 8　XRD patterns (a) and SEM images ((b)− (f)) of yttrium carbonate prepared by carbonization at different stirring 

speeds (pH=5.0, 35 ℃, YCl3 concentration of 0.3 mol/L, NaOH concentration of 1.0 mol/L, CO2 flow rate of 0.1 L/min): 

(a) XRD patterns; (b) 300 r/min; (c) 400 r/min; (d) 500 r/min; (e) 700 r/min; (f) 900 r/min
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生长速度。如果YCl3浓度较高，体系的过饱和度

较大，则有利于晶体成核；如果 YCl3浓度较低，

过饱和度较小，则有利于晶体的生长。为探究YCl3

浓度对碳酸钇结晶的影响，改变YCl3浓度(氢氧化

钠浓度是YCl3浓度的 3.33倍)进行试验，对碳化产

物进行XRD分析及SEM观察，结果如图 10所示。

由图 10(a)可知，各组碳化产物均存在明显的衍射

峰，说明在不同浓度的YCl3溶液中碳酸钇均可得

到良好的结晶。YCl3浓度为 0.5 mol/L时，碳化产

物衍射峰强度出现下降的现象。这是由于此时YCl3

浓度过高，搅拌不充分，导致部分晶粒出现黏聚现

象形成无定形团聚体。由图10(b)~(e)可知，在高浓

度 YCl3条件下，大部分碳酸钇呈现针片状结晶，

而少部分无定形碳酸钇颗粒发生团聚，其SEM观

察结果与XRD测试结果有较好的一致性。因此，

YCl3浓度对碳酸钇的结晶过程无较大影响。结合搅

拌速度及CO2 流速实验可知，在工业生产中以CO2

碳化法在高浓度YCl3进行反应时，可以通过加大

搅拌速度和CO2 流速制备出性能优良的针片状晶型

碳酸钇。

图9　不同CO2 流速下碳化制备的碳酸钇的XRD谱及SEM像

Fig. 9　XRD patterns (a) and SEM images ((b)−(f)) of yttrium carbonate prepared by carbonization at different CO2 flow 

rates (pH=5.0, 35 ℃ , YCl3 concentration of 0.3 mol/L, NaOH concentration of 1.0 mol/L, 700 r/min): (a) XRD 

patterns; (b) 0.04 L/min; (c) 0.06 L/min; (d) 0.1 L/min; (e) 0.2 L/min; (f) 0. 4 L/min
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3　结论

1) CO2碳化沉淀YCl3溶液的过程与体系pH值、

温度有很密切的联系。在 YCl3浓度为 0.3 mol/L、

碳化 pH值为 5.0、体系温度为 35 ℃的条件下，通

过CO2碳化法可获得由大量针状晶体交织成的片状

结晶沉淀，该晶体的化学组分为Y2(CO3)2·2H2O。

2) 碳化结晶是一个定向附着OA主导的纳米粒

子定向连接和奥斯特瓦尔德熟化OR机制主导的无

定型沉淀转化为晶型沉淀及粒子界面融合过程并存

的过程，最终形成针片状结构晶体。

3) 碳化过程中搅拌速度、CO2流速及YCl3浓度

对碳酸钇的结晶影响较小，仅在高YCl3浓度和CO2

流速下，碳酸钇的结晶度会略有降低。CO2碳化工

艺制备晶型碳酸钇，具有能耗低、原料来源广泛、

工艺简单可控等优点，应用潜力巨大。
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Study on mechanism and technology of preparing crystalline 

yttrium carbonate by CO2 carbonization

CHAI Zhou-yi1, 2, LAI An-bang1, 2, GAO Meng-lan1, 2, ZAN Miao-miao1, 2, XIAO Yan-fei1, 2

(1. Faculty of Materials Metallurgy and Chemistry, Jiangxi University of Science and Technology, 

Ganzhou 341000, China; 

2. Ganzhou Engineering Technology Research Center of Green Metallurgy and Process Intensification, 

Ganzhou 341000, China)

Abstract: Yttrium oxide is an important rare earth oxide, which is widely used in many fields, and yttrium 

carbonate, as an important precursor for the production of yttrium oxide, has an important influence on the 

preparation and product performance of yttrium oxide. In this paper, CO2 carbonization method was used to 

prepare crystalline yttrium carbonate, and the carbonization process was explored by XRD, SEM, TEM. The 

morphology and structure evolution mechanism of yttrium carbonate crystal during nucleation and growth process, 

and the effects of CO2 flow rate, stirring speed, and YCl3 concentration on the crystallization performance were 

studied. The results show that a large number of needle-like crystals intertwined flake crystal yttrium carbonate 

dihydrate can be obtained under the conditions of pH 5.0 and system temperature of 35 ℃ , and its growth is a 

coexistence process of Oriented attachment (OA) and Ostwald ripening (OR) mechanisms. Moreover, after 

determining the temperature and pH, the stirring rate, CO2 flow rate and the concentration of YCl3 during the 

carbonization process have little effect on the crystallization of yttrium carbonate. The CO2 carbonization method 

has the advantages of environmental protection, simple operation, mild conditions and easy industrialization, the 

method can provide a reference for the green and efficient preparation of other crystalline rare earth carbonates.

Key words: carbon dioxide; carbonization; yttrium carbonate; crystallization mechanism; oriented attachment; 

Ostwald ripening
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