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(Cu1-xBax)2Y2O5 色料的制备及其呈色特性研究
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摘 要：采用燃烧法制备了 (Cu1-xBax)2Y2O5 系绿色色料，系统的研究了钡含量及煅烧温度对其呈色性能的影响。此外，

(Cu1-xBax)2Y2O5 色料在陶瓷釉中的着色性能及机制也进行了深入探究。结果表明 ：钡的引入能够调节 Cu2Y2O5 色料的

呈色性能。随着钡含量的增大，色料从深绿色逐渐转变为浅绿色，当 x=0.1 时，(Cu1-xBax)2Y2O5 色料的呈色性能最佳。

物相分析表明，钡离子并未进入 Cu2Y2O5 晶格，而是形成了 Cu2Y2O5/BaCuY2O5 复相色料。(Cu1-xBax)2Y2O5 色料在陶瓷釉

中的着色机理为离子着色，钡的引入同样有利于提升色料的着色性能。
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Preparation and Chromatic Properties of (Cu1-xBax)2Y2O5 Green Pigment 
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Abstract:In this paper, (Cu1-xBax)2Y2O5 green pigment was prepared by the combustion method. Meanwhile, 

the influence of barium content and calcination temperature on its color performance was systematically 

studied. In addition, the coloring properties and mechanism of (Cu1-xBax)2Y2O5 pigment in ceramic glaze 

have also been investigated in depth. The results show that the introduction of barium can adjust the color 

rendering properties of Cu2Y2O5 pigment. With the increase of barium content, the color gradually changes 

from dark green to light green. The (Cu1-xBax)2Y2O5 pigment with the x value of 0.1 shows the best color 

performance. Phase analysis showed that the barium ions did not enter the Cu2Y2O5 crystal lattice, but 

formed the Cu2Y2O5/BaCuY2O5 composite pigment. The coloring mechanism of (Cu1-xBax)2Y2O5 pigment in 

ceramic glaze is ion coloring, and the introduction of barium is also beneficial to improve the coloring 

performance of the pigment.
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0 引 言

无机陶瓷色料是一种作为陶瓷、玻璃、金属以

及搪瓷等的装饰材料。作为基础色之一，绿色色料

是一类重要的陶瓷色料。钴和锌的双氧化物（CoO·

ZnO）是最早（18 世纪）使用的绿色色料，但其呈色

强度较低 [1]。在 20 世纪 60 年代，硫化镉锌被用作绿

色色料，但其高温稳定性不佳，且镉组分易造成环境

问题。目前，基于 Cr2O3 的绿色色料，如 CoCr2O4
[3]、

Ca3Cr2(SiO4)3
[5] 和 BaCr2(P2O7)2

[6] 等，以其低成本、呈

色性能突出、高温稳定性优异而成为如今应用最广的

绿色色料 [2,4]。即便如此，金属离子铬的毒性及潜在的

环境污染性仍是不可忽视的问题 [7,8]。在环境矛盾凸显

的背景下，对无毒的绿色无机色料的开发显得极为迫

切，且该色料必须具备优异的呈色性能及突出的高温

稳定性。

Cu2Y2O5 是近些年发展的一种新型无毒绿色色料，

其呈色机理是 Cu2+ 发生 d-d 电子跃迁 [9-12]。目前关

于 Cu2Y2O5 色料的研究较少，伊朗科学家 Farbod 对

比研究了分别采用固相法和溶胶凝胶燃烧法合成的

Cu2Y2O5 色料的呈色性能 [13]。其研究发现，由溶胶凝

胶燃烧法合成的纳米 Cu2Y2O5 色料比固相法合成的微

米级色料具有更突出的呈色性能。然而，Cu2Y2O5 色

料仍有颜色较暗（L* 较低）和存在蓝色组分导致绿色

调不纯正（b* 不接近 0）等不足。此外，Cu2Y2O5 色

料在陶瓷釉中的着色性能及机理的研究尚未发现报道。

为了解决上述问题，本文通过引入钡离子，采用燃

烧法制备 (Cu1-xBax)2Y2O5 绿色色料，以期获得具有纯

正绿色调的亮绿色色料。同时，本文还对(Cu1-xBax)2Y2O5

色料在陶瓷釉中的着色性能及机理也进行了深入分析。

1 实 验

1.1 实验原料

实验原料为三水硝酸铜（Cu(NO3)2·3H2O）、碳

酸钡（BaCO3）、甘氨酸（C2H5NO2）、六水硝酸钇

（Y(NO3)3·6H2O）、硝酸（HNO3）均购置于上海阿

拉丁生化科技股份有限公司。去离子水为实验室自制。

所有实验原料均为分析纯 (AR, 99.0%)，并且在使用

前均未进一步纯化。

1.2 样品制备

燃烧法制备 (Cu1-xBax)2Y2O5 色料的理论反应方程

式为 ：

18(1-x)Cu(NO3)2+18Y(NO3)3+18xBa(NO3)2+

50C2H5NO2=70N2+100CO2+125H2O+9(Cu1-xBax)2Y2O5

根据上式，首先将一定量的碳酸钡溶于稍过量的

硝酸溶液中。溶解完全后，为去除过量的硝酸，通过

加热将溶液蒸发至黏稠状。然后，分别将 38.30 g 六

水硝酸钇、20.95 g 甘氨酸和一定量的三水硝酸铜溶于

200 g 去离子水中搅拌均匀。随后将得到的混合溶液倒

入耐热煲中，置于可调压的盘式电炉中加热使溶液中

水分挥发，直至发生燃烧反应，得到蓬松的初始粉体。

以无水乙醇为球磨介质，用行星式球磨机将初始粉体

以 400 r/min 的转速球磨 10 min，将球磨后的粉体干

燥获得前驱体粉体。最终，将前驱体置于马弗炉进行

高温热处理（升温速度为 5 ℃ /min，保温时间为 1 h）

得到色料，并对其进行相关测试与表征。

为了研究 (Cu1-xBax)2Y2O5 色料在陶瓷釉料中的着

色性能及机理，将制得的 (Cu1-xBax)2Y2O5 色料加入

到透明釉料中（加入量为 4wt%），经 1200 ℃煅烧 20 

min，得到颜色釉样品。

1.3 试样的测试与性能表征

利用 WSD-3C 型白度色差计测量色料及釉片的

色度值 (L*、a*、b*)。采用德国 Bruker 公司生产的

D8-Advance 型 X 射线衍射仪测试色料及颜色釉的物

相组成。通过配备有能量色散 X 射线光谱法（EDS）

的扫描电子显微镜（SEM，SU8010，Hitachi）研究

色料及颜色釉的微观组织结构和元素分布。

2 结果和讨论

图1是不同x值(即不同Ba2+含量)的(Cu1-xBax)2Y2O5

色料的XRD图谱。显然，钡含量的变化会改变色料的物

相组成。当 x=0 时，Cu2Y2O5（PDF-#33-0511）是

色料中的唯一晶相，尖锐的衍射峰表明在此工艺条件

下可以得到结晶良好的 Cu2Y2O5 色料。当引入 10% 的

Ba2+ 后，Cu2Y2O5 仍为 (Cu0.9Ba0.1)2Y2O5 色料的主晶相，

但此时可以检测出微弱的 BaCu2Y2O5（PDF-#38-

1434）的衍射峰。随着 x 值的逐渐增大，Cu2Y2O5 的衍

表 1  透明釉化学组成

Tab.1  Chemical composition of transparent glaze
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射峰强度逐渐降低，BaCu2Y2O5 的衍射峰强度逐渐增

大。此外，在 x 大于 0.2 的样品中，可以检测出 Y2O3

（PDF-#41-1105）和 BaCO3（PDF-#41-0373）晶

相。同样，它们的衍射峰强度随着 x 值逐渐增大。

(Cu1-xBax)2Y2O5 色料的物相演化行为表明，钡离

子并未进入 Cu2Y2O5 晶格形成固溶体，而是形成了

Cu2Y2O5/BaCu2Y2O5 复相色料。由于 BaCu2Y2O5 色

料是呈青绿色，因此通过 x 值来调整 (Cu1-xBax)2Y2O5

色料中的 Cu2Y2O5 和 BaCuY2O5 的比例，可以改善

Cu2Y2O5 色料的呈色性能 [14]。

图 2 展示了不同 x 值的 (Cu1-xBax)2Y2O5 色料的色

度值。随着 x 值的增大，色料的 L* 值（明度值）和

图 1  不同 x 值的 (Cu1-xBax)2Y2O5 色料的 XRD 图谱
（注 ：合成温度为 1000℃）

Fig.1  XRD patterns of (Cu1-xBax)2Y2O5 pigments with different 
x-values (Note: the synthesis temperature is 1000℃ )

图 3  不同 x 值的 (Cu1-xBax)2Y2O5 色料的 SEM 图片 :(a)x=0，(b)x=0.1，(c)x=0.2，(d)x=0.3，(e)x=0.4，(f)x=0.6
Fig.3  SEM images of (Cu1-xBax)2Y2O5 pigments with different x-values:(a)x=0，(b)x=0.1，(c)x=0.2，(d)x=0.3，(e)x=0.4，(f)x=0.6

图 2  不同 x 值的 (Cu1-xBax)2Y2O5 色料的实物照片及色度值
Fig.2  Chromatic values of (Cu1-xBax)2Y2O5 pigments 

with different Ba contents
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b* 值（蓝黄值）均逐渐增大，a* 值（红绿值）则先减

小后逐渐增大。当 x=0.1 时，a* 值最小，为 -27.73。

此时，色料的色饱和度（C*）也达到了一个较高的水

平，为 27.73。这表明 (Cu0.9Ba0.1)2Y2O5 色料呈现出最

为优异的绿色呈色性能。从图 2 中不同 x 值的 (Cu1-

xBax)2Y2O5 色料的实物照片也可看出，随着钡含量的

增大，色料的色调由深绿色逐渐向浅绿色转变。当

x=0.1 时，色料呈现出最鲜艳的绿色调，与色度值相符。

图 3 为 是 (Cu1-xBax)2Y2O5 色 料 的 显 微 形 貌 图

像。从图 3 中可以看出，(Cu1-xBax)2Y2O5 色料均是

由尺度约为 1 μm 的晶粒组成的网络状结构。钡离子

含量对色料的微观形貌没有明显的影响。网络状结构

的形成归因于采用燃烧法合成前驱体的过程中释放了

大量热量和气体（N2、CO2、H2O），在后续的热处

理中前驱体的网络状结构仍会得到保留 [15]。特别的，

(Cu0.8Ba0.2)2Y2O5 样品进行能谱分析表明采用燃烧法合

成的 (Cu1-xBax)2Y2O5 色料中各元素分布均匀，无富集

现象。

图 4  图 3（c）中 (Cu0.8Ba0.2)2Y2O5 的 EDS 元素分布图像
Fig.4  EDS spectra of (Cu0.8Ba0.2)2Y2O5 pigment in Fig.3(c)

煅烧是色料合成和晶体生长的主要控制因素，因

此煅烧温度对色料的呈色性能具有重要影响 [16]。图

5 是不同煅烧温度下合成的 (Cu0.9Ba0.1)2Y2O5 色料的

XRD 图谱，可知 Cu2Y2O5 晶体的初始形成温度为 800 

℃。当煅烧温度达到 900 ℃时，Cu2Y2O5 相成为色料

的主晶相，但此时仍然能检测出微弱的 Y2O3 和 CuO

的衍射峰。直至煅烧温度升高至 1000 ℃时，Y2O3 和

CuO 的衍射峰完全消失。然而，当温度达到 1100 ℃时，

Cu2Y2O5 晶相发生分解，Y2O3 和 CuO 的衍射峰重新出

现。

图 6 是不同煅烧温度下合成的 (Cu0.9Ba0.1)2Y2O5

色料的色度值及实物照片。当煅烧温度低于 800 ℃

时，样品的 L* 值小于 35，a* 值和 b* 值均接近于 0，

这表明此时色料呈黑色调。实物图也证明煅烧温度低

于 800 ℃的色料呈棕黑色，结合 XRD 分析结果可知

该颜色来自氧化铜。当煅烧温度为 900 ℃时，b* 值降

低至 -22.21，L* 增大至 51.50，样品呈现明显的绿

色调。煅烧温度提高至 1000 ℃时，样品的绿色调进一

步优化，b* 值达到最小值为 -27.73。当煅烧温度达

到 1100 ℃时，由于 Cu2Y2O5 分解，色料再次转变为黑
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图 5  不同煅烧温度合成的 (Cu0.9Ba0.1)2Y2O5 色料的 XRD 图谱
Fig.5  XRD patterns of (Cu0.9Ba0.1)2Y2O5 pigment synthesized at 

different calcination temperatures
图 6  不同煅烧温度下合成的 (Cu0.9Ba0.1)2Y2O5

色料的色度值及实物照片
Fig.6  Chromatic values of (Cu0.9Ba0.1)2Y2O5 pigments 

with different calcination temperatures

色。(Cu0.9Ba0.1)2Y2O5 色料的色度值随温度的演变行为

表明，Cu2Y2O5 晶相是 (Cu1-xBax)2Y2O5 色料的绿色调

来源 [17,18]。

综上所述，(Cu1-xBax)2Y2O5 色料的最佳工艺参数

是 x=0.1，煅烧温度为 1000 ℃。

众所周知，陶瓷色料的主要应用场景是陶瓷釉，

作为颜色釉的着色剂。因此，评估 (Cu1-xBax)2Y2O5 色

料在透明釉中的着色性能及其着色机理是必要的。图

7 展示了加入了 4 wt% 不同 x 值的 (Cu1-xBax)2Y2O5

图 7  以不同 x 值的 (Cu1-xBax)2Y2O5 色料着色的颜色釉样品照片
Fig.7  Photographs of color glaze samples colored with (Cu1-xBax)2Y2O5 pigments with different x-values
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色 料 的 透 明 釉 样 品。 显 然，(Cu1-xBax)2Y2O5 色 料

的加入赋予了无色透明釉鲜艳绿色。然而， (Cu1-x 

Bax)2Y2O5 色料随着 x 值的变化呈现出各异的色调。其

中，(Cu0.9Ba0.1)2Y2O5 色料表现出最优异的着色性能，

其颜色釉的色度值为 ：L*=42.26，a*=-12.05 和

b*=11.78。随着 x 值的增大，即铜含量的降低，样品

的绿色调逐渐减弱，这与色料的呈色规律是一致的。

但值得注意的是，以 Cu2Y2O5 色料和 (Cu1-xBax)2Y2O5

色料着色的颜色釉样品的绿色调略有差异，后者呈现

出更加润泽、通透和深沉的绿色呈色效果，这需要结

合 (Cu1-xBax)2Y2O5 色料的着色机理进行分析。

图 8 是加入不同色料的颜色釉样品的 XRD 图谱。

根据对照组的 XRD 图谱可知，透明釉主要是非晶相结

构，但存在少量的石英晶相。加入了 Cu2Y2O5 色料的

样品与空白组具有相同的物相结构。不同的是，加入

了含钡的 (Cu1-xBax)2Y2O5 色料的颜色釉样品中石英相

消失，取而代之的是出现了硅酸锆相。随着色料中钡

含量的增加，硅酸锆的衍射峰强度逐渐增大。根据透

明釉的化学组成（表 1）可知生成硅酸锆的锆和硅均

来自透明釉。此外，在所有样品的 XRD 图谱中均未检

测到色料的物相，即 Cu2Y2O5 和 BaCuY2O5，这表明

(Cu1-xBax)2Y2O5 色料溶解在透明釉中。因此，可以确

定(Cu1-xBax)2Y2O5色料在釉中的着色机理是离子着色，

而且是二价铜离子着色 [15,19]。这也就解释了随着 x 值

的增大，颜色釉样品的绿色调逐渐减弱，因为颜色釉

的绿色调与色料中的铜含量正相关。钡离子同样也会

溶于透明釉中，并在三个方面改变了透明釉的性质：（1）

图 8  以不同 x 值的 (Cu1-xBax)2Y2O5 色料着色的
颜色釉的 XRD 图谱

Fig.8  XRD patterns of color glaze samples colored with 
(Cu1-xBax)2Y2O5 pigments with different x-values

图 9  经 HF 腐蚀后的以 (Cu0.9Ba0.1)2Y2O5 色料着色的颜色釉的 SEM 和 EDS 图像
Fig.9  SEM and EDS images of color glaze colored with (Cu0.9Ba0.1)2Y2O5 pigment after HF corrosion
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