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B4}  VERFAHREN ZUR HERSTELLUNG VON ALUMINATLEUCHTSTOFFEN'

87)Die Erfinduny bezieht sich auf den Gluehprozess, der zur Herstellung von Aluminatleuchtstoffen en‘orderllch

st.Diese Leuchtstoffe werden bei Lampen, Katodenstrahlroehren und Roentgsnschirmen eingesetzt. Ziel der Erfindung ist
fie Herabsetzung der Gluehtemperaturen. Erfindungsgemaess wird die Aufgabe dadurch geloest, dass die Mischung der
fusgangsstoffe bei Temperaturen zwischen 1200 - 1350 °C in einer Gluehatmosphaere, die bis zu 100%

Salzsaeuregas enthaelt, raindestens sinmal geglueht wird.
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Titel der Erfindung
Verfahréh Zurnr Herstellung.von Aluminatleuchtstoffen
Anwendungsgebiet der Erfindung

' Die Erfindung ist anwendbar auf dem Gebiet der Herstellung an-
organischer Leuchtstoffe fiir Lampen, Katodenstrahlrshren, Rént-
genschirme u, dgl,, die ihrer chemischen Zusammensetzung nach

Aluminate oder teilweise substituierte Aluminate sind,

Charakteristik der bekannten technischen Losung

¥

: Einige'charakteristlsche Aluminatleuchtstoffe der allgemeinen
‘F rmel a A O x/a * bBO v/2 * © co w/2 ° d Al 03, (wobei A, B
.und C andere Flemente mit.den Wertlgkelten X, ¥ bzw. Z, Z. B.
Alkalis Drdalhalielemente oder Seltene Lrden sind, auch Mischun-~
gen verschiedener dleser Dlemente) exfordern bei ihrer Her-
stellung aus den Mischungen der Oxide oder anderer Verbindun=
gen, die beim Erhitzen in die Oxide iibergehen, sehr hohe Gliih~
temperaturen bis zu 1750 °C und werden in der DE-0S 2353 943
beschrieben, In der gleichen Schrift sind auch die bisher da~-

: fﬁr bekannbaq Hnrsfcljungsverﬁanrﬂn aufgsefiihrt,
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' Es werden verschiedene Mﬁglichkeiten angegeben; die eine ma-
vhezu vollstiindige Umsetzung der Ausgangsstoffe wihrend des
Gluhpreznsses gewihrleisten sollen. - ‘

So kénnen eines oder mehrere der Bestandteile der Ausgangs-

- mischung im UberschuB eingesetzt werden, Z. B. Aluminiumoxid
oder‘Alkaliverbindungen. Dieses Verfahren hat jedoch den .
Nachteil, daB das Endprodukt Fremdphasen enthéit, die sich
nicht oder nur durch eineﬁ pachtriglichen Waschprozel daraus
entfernen lassen. ‘ - .

Wie in der DE=0S 2652 472 beschrieben wird, wirkt sich in
.Ceo 6 TbO 39 Mg Aﬁ 19 zwar selbst ein hoher Aluminlumoxid—
uberscnus nlcht nachteilig auf dle optischen Eigenschaften
des-fertigen Leuchtstoffes aus, jedoch sind fiir die Synthege
trotzdem mehrere Glithungen béi 1550 °¢c notwendig, Diese ho-
‘hen Temperaturen sind fiir die industrielle Leuchtstof fher~
stellung ungeééhnlich und brihgen zugltzlich Problems beziig- }
‘lich der Ofenheizung, der Tiegel und Schutzgasreaktoren mit
sich, o
Vie VERSTEGEN in J., Electrochem  Soc. 121 (12) (1974} 1623~
1627 berichtet, sind diese hohen Temperaturen auch durch eine
gemeinsame Ausfillung der Ausganpsstoffe aus wuBr1ger Lisung,
die eine Verkiirzung der Diffu31onswege wihrend der Festkcr—
perreaktinn bewirkt, nicht zu vermeiden, Ebenda w*rd vorge=
schlagen, die Gliihtemperaturen durch den Zusatz von Flu8m1tw_'\
teln herabzusetzen,

So kann ein Teil oder die gesamte Menge der DLementq'vorzugs»
weise Aluminium und/oder Magnesium, als Fluorid eingesetzt
.wefden. Hierbei miissen die Fiuoride aber durch mindestens eine.
Glihung in wasserdampfhaltiger Afmosphare~zersetzt werden.
Dieses Verfahren schlieBt die Mdglichkeit des unvollsténd gen
Einbaus der aus den Fluoriden gebildeten Oxide uwnd damit OLG
Wahrscheinlichkeit der Bildung stérender Fremdbhasen und nlcb*

stochiometrischer Endprodukte ein,



223224

' Ziel der Erfindung

| Ziel der Brfindung ist es, ein Verfahren zu entwickeln, das
es erméglicht, auf rationelle Weise Aluminatleuchtstoffe mit

guten optischen Eigenschaften herzustellen.

Darlegung des Wesens der Erfindung

Der Erfindung'lieét die Aufgabe zugrunde, ein Verfahren zur
',Praparatlon von Aluminauleuchtstoffen bel nledrlgeren Tempe=
raturen zu entwmckeln. ,
© Erfindungsgemald wird die Aufgabe dadurch gelést, daB die Aus-
gangsstoffe ohne einen FlufBmittelzusatz be1 Temperaturen ZWie
~ schen 1200 °C und 13500 °C in einer Glithatmosphire, die von
0,5 bis 100 % Salzsiduregas enthédlt, mindestens einmal gegliiht
werden, , o ‘
Das Wesen der Erfindung besteht also darin, daB bei der Glii=
hung des Oxidgemisches die mineralisierende Wirkung einer Gliih-
atmosphire ausgenutzt wird, die Salzsiuregas enthilt. |
Das Oxidgemisch zur Synthese des Leuchtstoffes wird in der
iiblichen Weise, durch intensives Verreiben, Vermahlen oder
durch gemeinsame Fidllung dep Hydroxide oder anderer Verbindune
gen, die beim Erhitzen in die Oxide zerfallen, hergestellt,
Der Zusatz von FluBmitteln ist nicht erforderlich, ,
Die Glihung erfolgt bei Temperaturen zwischen 1200 und 1350 °¢c.
in einer Atmosphire, die bis zu 100 % HCl-Gas enthdlt, Das
HCl-~Gas wird dem ohnehin in den meisten Fillen notigen Schutz-
gas, wie Argon oder Stickstoff, das zur Reduktion bestimmter
Akztivatoren, beispielsweise Europium, Mangan oder Cer, auch
noch Wasserstoff oder andere reduzierende Gase enthalten kanmn,
vor Eintritt in demn Ofen zudosiert., Die Clithungen kénnen in )
Quarz-~ oder Sinterkorundrohren mit Sinterkorundschiffchen als
' Probebehilter durchgefithrt werden, Im allgemeinen reicht fiip’
eine vollstindige Unsetzung der Reaktionsprodulite oine zwei-
malige Gl&hung'van Jjo mwel Stunden aus, wobei daS'Produkt

nach der ersten Glitbung nochmals homogsnisiert werden muB.,
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Das Endprodukt énthdlt kein Chlorid, Die XorngrdBe ist von
der lCl~Konzentration der Glithatmosphire abhangig, derartig, .-
" daB eine hohe Konzentration die Bildung griBerer Kristalle

fordert,
Ausfiithrungsbeispiel

Die Erfindung soll nachstehend an einem Ausfiihrungsbeispiel er- -
liutert werden, Zur Hefstellung eines Leouchtstoffes der Zusam-
0, o ho 1MnglmO27 werden 1,776 g BaCOB, 0,176 g
2 3, 1,686 g MﬂCOB und 8,157 g Alz 3

und zwel Stunden beil 1300 C in einer Atmosphare von 95 % %

mensetzung Ba

sorgfiltis vermischt

.luft und 5 % HCl-Gas geglitht, Nach erneutem Verreiben der
Probe wird die Glihung bei 1300 °C fiir zwei Stunden in einer
Atmosphire ven 90 % Stickstoff, 5 % ?@sserstoff und 5 % HCl-
Gas wiederholt,

Zur Herstellung eines Leuchtstoffes der Zusammensetzung

Cen, 67 R0, 3318411199
17, 161 & Al(OH)B, 0,806 g MgO und 4,968 g 0e013 . 7TH,0 in einer:

16st man nacheinander 1,246 g Tbho7,

méglichst geringen Menge konzentrierter SaJysaure unter PBrwir-
men, Danach wird die L8sung stark clngeengt und mit destillier-
tem Wasser auf ca, 3 1 verdinnt. Das Gemisch der Hydroxide winrd
bei ca. 80 °C unter Rithren mit ca, 10prozentiger Natronlauge
ausgefi#illt, wobei der pH-~VWert nicht iiber 10 ansteigon soll, Der.
Niederéohlag wird abfiltriert, mit Wasser alkalifrel gewaschen
und bei 100 - 120 °C getrocknet und zerkleinert., Das Gemisch
wird zwei Stunden bei 1250 =« 1300 oC in‘einer Gliihatmosplifire
von 90 % Stickstoff, 5 % Wasserstoff und 5 % HCl-Gas gegliht, .
unter Zusatz von wenig Wasser verricecben, getrocknet und eve

‘uneut untér den gleichen Bedingungen ' gegliht,
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Briindungsanspruch

1¢vVerfahven zur Herstellung von Aiuminafleuohtétoffen, gee
kennzeichnet dadurch, daB die Mischung der Ausgangsstoffe
bei Temperaturen zwischen 1200 und 1350 °C in einer Cliih~
atmcsphﬁre,'die bis mu 100 4 Salzsduregas enthilt, minde-

stens eimmal gegliht wird,
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