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［摘 要］　金属铕目前主要的生产方法是真空还原-蒸馏法，回收率可达 95%，但该技术目前存在着还

原周期长、能耗较高、制备过程不稳定和无法连续生产等问题。近些年，张廷安教授团队提出“相对真

空”冶炼技术，且在镁冶炼领域取得良好效果。本文将相对真空冶炼技术应用于镧热还原生产金属铕，

使用中频感应炉对镧粉与氧化铕压制而成的预制球团进行相对真空还原试验，探究最佳的试验条件。

结果表明，相对真空技术可以应用于镧热还原制备金属铕，适当提高载气流量、压样压力、还原剂过量系

数可对氧化铕的还原率起到提升的作用，最佳试验条件为惰性气体流量 v=0.2 m3/h、还原温度 T=1 100℃、

还原时间 t=1.5 h、制球压力 P=20 MPa、还原剂过量比 M=1.1，此条件下氧化铕的还原率为 87.29%，金属铕

产物纯度为 97.88%。该技术打破了真空条件的限制实现了连续生产，惰性气体可循环利用，但仍存在还

原率较低、产物纯度欠佳的问题，后续研究将继续优化工艺，为金属铕的工业连续化生产提供更坚实的

技术参考。
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0　引言
铕是一种柔软、有光泽、钢灰色的金属，是稀土

元素中最软和最易挥发的元素［1］。铕广泛应用于制

造反应堆控制材料和防护材料［2］，也可用作彩色电

视机的荧光粉［3， 4］，在激光材料及原子能工业中也有

重要作用［5， 6］。

已知最早的铕炼制为 Anno 等［7］于 20 世纪 50 年

代 用 镧 热 还 原 法 制 备 获 得 纯 净 金 属 铕 ；1978 年

Beaudry［8］将还原剂过量比提高至 15%，将体系抽真

空并加热至 1 400℃还原氧化铕，得到了纯度较高的

金属铕产物；1996 年 Ionov［9］在超高真空度下进行还

原-蒸馏操作，以此得到了更高纯度的稀土金属；

1999 年郝占忠等［10］通过正交试验优化了金属铕制

备的工艺条件，在 1 100℃下还原 1. 5 h 得到了纯度

高于 99. 95% 的金属铕；2005 年陈卫平等［11］采用蒸

馏铕重熔铸锭，防水双层真空包装克服了铕的难贮

存问题；2014 年成维等［12］通过使用高纯度原料氧化

铕、高真空度钽片炉内 1 100℃下还原-蒸馏制得了

纯度为 99. 983% 的高纯稀土铕；2019 年张先恒等［13］

通过在还原过程中增加蒸馏过滤装置的改进，大幅

降低了金属铕中镧杂质的含量并提高了金属铕的

稀土直收率。经过多年来专家学者们的研究完善，

真空还原-蒸馏工艺成为目前最成熟的高饱和蒸气

压稀土金属的制备工艺，回收率可达 95%，但其依旧

存 在 无 法 连 续 生 产 的 局 限 性 ，使 金 属 铕 产 能
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受限［14， 15］。

东北大学张廷安教授的团队从基础原理入手，

提出了“相对真空”的概念［16］。相对真空原理为：将

反应物置于两端连通的反应器中，在常态下向反应

器里通入惰性气体，惰性气体从一侧通入，另一侧

流出，持续流动的惰性气体可以将反应过程中生成

的气体产物从固体反应物的反应界面上带走。由

于惰性载气不会与原料和产物发生反应，持续携带

走生成的蒸气使得反应界面处的产物实际分压低

于平衡分压，反应即可持续不断正向进行，二者的

差值即为反应的相对真空度。此时仅需控制反应

器内的温度，即可控制反应的起始［17］。该技术已在

炼镁领域取得良好成果［18， 19］，相对真空炼镁技术与

传统的火法炼镁工艺存在以下优势：①取消了真空

系统和真空还原罐，避免了还原系统的压力切换，

可以实现金属镁的连续生产；②避免了传统硅热法

的单一传热方式，增加对流传热，提高传热效率；③
工艺流程可实现自动化生产，流出还原罐的的惰性

气体可以循环利用，符合绿色清洁生产要求。考虑

到皮江法炼镁与镧热还原稀土金属的高度相似性，

二者皆为真空条件生产，原料均为纯固体，需要收

集的产物均为蒸气形式产出。故本文旨在研究相

对真空冶炼技术在镧热还原生产金属铕上的可行

性，为金属铕的连续生产提供技术支持。

1　热力学分析
1. 1　吉布斯自由能

镧热还原氧化铕工艺的反应方程见式（1）。

2La（l）+Eu2O3（s）═2Eu（g）+La2O3（s） （1）
该反应的吉布斯自由能计算见式（2）。

∆G = 204. 33 - 0. 22T + RTln é
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ê
êê
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ù
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ú

（kJ/K） （2）
使用热力学计算软件 Factsage 对不同的金属铕

分压下反应（1）的吉布斯自由能进行计算，得到结

果如图 1 所示。由该图可知，当处于常压状态时，该

反应需达到 900 K 才能发生，而当金属铕分压持续

降低时，所需的反应温度也随之降低，在 PEu/Pθ=10-4

时，反应仅需 600 K 即可发生。

1. 2　饱和蒸气压及相对真空

根据式（3）（4）计算金属镧与金属铕在不同温

度下的饱和蒸气压，结果如图 2 所示。由图 2 可知，

当温度相同时。稀土金属铕和镧之间存在着极大

的蒸气压差，故此反应过程中金属铕以蒸气形式逸

出，而还原剂镧会遗留在球团内部，从而达到分离

产物的目的。因此，采用流动的惰性气体将产物铕

蒸气携带离开，可促使铕蒸气的分压低于反应的平

衡分压，即在“相对真空”的状态下，促使还原反应

持续正向进行。

lg (PEu /Pa ) = 14. 246 - 9459/T - 1. 17lgT （3）
lg (PLa /Pa ) = 12. 466 - 22551/T - 0. 31lgT （4）

图1　不同金属铕分压下反应吉布斯自由能随温度

变化图

Fig. 1　The change of Gibbs free energy with 
temperature under different Eu partial pressure

图2　不同温度下金属铕、金属镧饱和蒸气压

Fig. 2　The saturated vapor pressure of metal 
europium and metal lanthanum at different 

temperatures
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2　试验设备与研究方法
1）预制球团的制备。还原剂镧粉（产品编码

L108084，纯度 99. 5%，粒度 0. 074 mm），上海阿拉丁

生化科技股份有限公司生产；原料氧化铕（产品编

码 BD129925，纯度 99. 9%，粒度 0. 074 mm），毕得医

药科技有限公司生产。原料 XRD 扫描图谱如图 3
所示。氧化铕易吸水，使用前需放置于 100℃烘箱

内保温 1 h 脱除水分。将粉末原料按照质量比为镧

粉∶氧化铕=5. 00∶5. 729 6 在万分天平上量取（还原

剂摩尔比过量 10%），置于混料桶中，惰性气体保护

氛围下混料 2 min。混料桶使用前需用纯净水清洗，

置于干燥箱中烘干 10 min，再用无水乙醇清洗内壁，

烘干后使用。将混匀后的原料用药匙填料至圆形

开瓣模具中 ，进行液压制团 ，制团压力根据试验

条件设定为 10～50 MPa，制得的预制球团是直径

15 mm、高 15～20 mm 的圆柱体。

2）升温工艺。将预制球团置于刚玉坩埚中，

刚玉坩埚置于高纯石墨坩埚中包裹 ，在氩气（纯

度 99. 999%）保护下进行相对真空还原，还原设备

为立式中频感应炉。将坩埚置于感应炉内，向炉内

持续通入氩气直到排净炉内空气，随后进行升温操

作。预热升温过程为室温加热至 500℃（升温速率

5℃/min），在 500℃下保温 10 min 使得球团均匀受

热；继续升温至反应温度（升温速率 5℃/min）后进行

保温，保温时间内保持炉内流动氩气氛围以保证镧

还原氧化铕的反应持续正向进行。还原生成的铕

蒸 气 被 流 动 氩 气 携 带 至 冷 凝 器 中（冷 却 水 流 速

95 L/min）进行冷凝结晶，试验主要设备连接图如图

4 所示。

3）检测方法。使用 X 射线衍射仪（XRD）（D8 
ADVANCE，德国布鲁克公司）来分析原料、产物和

渣相的化学组成成分；使用扫描电子显微镜（SEM）

（SU3800，株式会社日立制作所）观察最终稀土产

物的微观形貌，检测产物的纯度；使用荧光光谱分

析仪（XRF）（ZSX Primus VI，日本理学公司）分析中

间合金相和还原渣相中各元素的含量，判断反应进

行的程度。试验和检测所用设备见表 1。

试验设计使用控制变量法研究多个单因素变

量对试验结果的影响，探究相对真空连续热还原制

备金属铕的可行性。具体单因素变量设计见表 2。

3　试验结果与分析
3. 1　各约束条件对La-Eu2O3体系还原过程的影响

3. 1. 1　载气流量对 La-Eu2O3体系还原过程的影响

Eu2O3的还原在相对真空的环境中进行，通过流

动的惰性气体将相对真空还原产生的金属铕蒸气

携带出反应区，进而形成相对真空度，维持反应持

续不断进行，因此惰性气体的流量对稀土金属铕的

生成率有着直接影响。本节对不同惰性气体（本试

验使用氩气）的流量对 Eu2O3 还原率和还原剂镧利

用率的影响进行了研究，并分析了还原后渣的物

相组成。试验条件设定如下：还原温度为 1 100℃，

还原时间为 1. 5 h，制团压强为 20 MPa，还原剂过

量比为 1. 1，升温速率为 6℃/min，载气流量分别取

0. 1 m3/h、0. 2 m3/h、0. 3 m3/h、0. 4 m3/h、0. 5 m3/h。代

入试验结果得到不同氩气流量下氧化铕还原过程

的变化，如图 5 所示。

图3　原料物相分析图

Fig. 3　Phase analysis of raw materials
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由图 5 中可以看出，氩气流量在 0. 1～0. 2 m3/h
区间内氧化铕的还原率呈上升趋势，且上升速率较

快，还原率由 62. 93% 提升至 85. 67%，还原剂利用

率提升了 21. 74%，而继续提高氩气流量至 0. 5 m3/h，

增长幅度明显降低。试验结果表明，氩气流量在低

于 0. 2 m3/h 时，其提升对氧化铕的还原率有明显提

升效果，而当继续提升至 0. 5 m3/h 时，对氧化铕的还

原推进作用不明显，说明惰性气体对还原率的增加

有一定的限度。而根据试验结果可知，相对真空度

的提升对还原过程的还原率的提升程度是有限的，

造成此现象的原因分析为，当氩气流速达到一定程

度后，形成了反应界面刚刚产生的金属铕蒸气瞬间

被流动的氩气携带走，使得反应界面几乎不存在铕

蒸气，此时反应界面处的限制条件不再是相对真

空度，而是反应界面的化学反应速率。由此可知

试验室条件下相对真空热还原的最佳氩气流速为

0. 2 m3/h，后续的试验中也选用该流速。

预制球团被还原后的还原渣的物相分析如图 6
所示，其中图 6（a）为氩气流量为 0. 2 m3/h 时还原渣

的物相分析图，分析结果显示还原渣中的主要物相

为 La2O3，代表反应正常发生，与预计结果相符。同

时渣中存在少量的 Eu3O4，说明少量未被还原的 Eu
形成了混合价化合物 Eu3O4；图 6（b）为各氩气流量

下还原渣物相衍射峰峰强对比分析图，可以看出随

着氩气流量的提高，La2O3 的物相衍射峰逐渐增强，

峰形更尖，表明 La2O3 物相的结晶更好，这也表明了

适当提高氩气流量可以促进还原过程的进行。

图4　试验设备连接图

Fig. 4　Experimental equipment connection diagram
表1　试验主要设备一览表

Table 1　List of main experimental equipment
试验设备

油压千斤顶

中频感应炉

真空/气氛管式电炉

电子天平

真空保险机

X 射线荧光光谱仪

X 射线衍射仪

型号

QYL32DI
KCFD1

SK-G08165-L
JA2003

V1
ZSX Primius Ⅳ

XRD-600

生产厂家

上海宝山液压工具有限公司

烟台科立化工有限公司

天津市中环实验电炉有限公司

上海舜宇恒平科学仪器有限

公司

深圳克朗科技有限公司

重庆市奥特光学仪器有限公司

赛默飞世尔科技公司

表2　试验单因素变量设计表

Table 2　Variable design table of experiment single 
factor

单因素变量

载气流量/(m3·h-1)
制团压力/MPa

还原剂过量比

还原温度/℃
还原时间/h

设计参数值

0.1
10
1.0
900
0.5

0.2
20
1.1

1000
1.0

0.3
30
1.2

1100
1.5

0.4
40
1.3

1200
2.0

0.5
50
1.4

1300
2.5

图5　氩气流量对氧化铕还原率及还原剂镧利用率

的影响

Fig. 5　Effect of argon flow rate on the reduction rate 
of europium and the utilization rate of reducing agent 

lanthanum
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3. 1. 2　制团压力对 La-Eu2O3体系还原过程的影响

试验使用的预制球团由还原剂镧和氧化铕粉

末混合均匀后压制成团制得。制团压强直接影响

球团的密度，密度越大的球团致密性越强，原料之

间的接触面积就越大，理论上反应速率会更快；但

密度越大的球团其间的孔隙则越小，而金属铕蒸气

需要通过这些孔隙逸出，孔隙越小则铕蒸气逸出速

率越慢，反应界面铕蒸气分压越大，反而限制了反

应的进行，因此制团压强对还原的速率和效果的具

体影响需通过试验来确定。试验所用的预制球团

为圆柱体，故压强值可以用制团压强来反映。制团

压强分别设定为 10 MPa、20 MPa、30 MPa、40 MPa、

50 MPa，其 他 试 验 条 件 设 定 如 下 ：还 原 温 度 为

1 100℃，还原时间为 1. 5 h，还原剂过量比为 1. 1，载

气流量为 0. 2 m3/h。代入试验结果得到不同制团压

强下氧化铕还原过程的变化，如图 7 所示。

图 7 表明，当制团压强从 10 MPa 升高到 20 MPa
时，氧化铕的还原率从 74. 76% 增加到 84. 83%，还

原效果更好，且试验过程中发现制团压强为 10 MPa
时球团过于疏松，还原过程中预制球团掉落了大量

碎渣，这直接影响了预制球团还原过程中的传热效

果，不利于还原过程的进行，如若在工业生产中发

生该现象，可能造成粉尘爆炸等安全隐患。而进一

步加大制团压强到 30 MPa，氧化铕的还原率大幅下

降，再增大到 50 MPa，氧化铕还原率持续小幅降低，

通过这部分试验结果可知，增大制团压强对金属铕

蒸气逸出效果的限制造成的影响比增大接触面积

增 加 对 还 原 率 的 影 响 要 大 的 多 ，即 宏 观 程 度 上

20 MPa 之后制团压强的提升降低了球团中氧化铕

的还原率和还原剂镧的利用率。由此可见实验室

条件下最适宜的制团压强为 20 MPa，后续试验均选

用此制团压强进行研究。

对试验后的还原渣的 XRD 分析结果如图 8 所

示，图 8（a）为 20 MPa 制团压强下的还原渣物相分

析，渣中存在 La2O3和少量 Eu3O4；图 8（b）为各制团压

强下还原后还原渣的物相分析图。观察可知，制团

压强为 20 MPa 时 La2O3 的峰值最大，即此时反应进

行程度最高，氧化镧结晶良好，后续图中 La2O3 的峰

值变化规律与试验结果中氧化铕还原率的变化情

况一致，印证了试验结果的准确性。

图7　制团压强对氧化铕还原率及还原剂镧利用率

的影响

Fig. 7　Effect of pressure on the reduction rate of 
europium and the utilization rate of reducing agent 

lanthanum

图6　不同氩气流量下还原渣物相分析

Fig. 6　Phase analysis of reduced slag under different argon flow rates
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3. 1. 3　还原剂过量比对 La-Eu2O3 体系还原过程的

影响

金属镧还原氧化铕的还原反应属于置换反应，

反应过程中镧置换铕，理想状态下二者一比一相互

置换，得到的渣为纯氧化镧，铕以蒸气形式逸出收

集。但现实中不存在理想状态，想保证氧化铕还原

率需提升金属镧的加入量，即提高还原剂过量比。

从热力学角度来看，金属镧的活度随还原剂过量比

的增大而增大，反应吉布斯自由能也随之降低，这

表明提高还原剂过量比可以使反应更容易发生，提

高还原效率。但金属镧添加量并非越多越好，过量

的金属镧会造成还原剂利用率的降低，增加了生产

成本，造成资源的浪费；而且过量的镧也会提高副

反应（生成 Eu3O4）的发生率，对还原过程带来负面影

响。故而研究镧的添加量对还原过程的影响，预制

球团混合配料时按照化学计量配比分别取过量 0%、

10%、20%、30%、40%，记 作 M=1. 0、1. 1、1. 2、1. 3、

1. 4，其他试验条件设定如下：还原温度为 1 100℃，

还原时间为 1. 5 h，制团压强为 20 MPa，载气流量为

0. 2 m3/h。代入试验结果得到不同还原剂过量比下

氧化铕还原过程的变化，如图 9 所示。

图 9 表明，当还原剂含量增加时，氧化铕的还原

率会随之增加且增长幅度较大，从 72. 40% 增长到

了 97. 61%，提升效果显著。但同时还原剂添加量的

增加也降低了还原剂利用率，当还原剂过量比为

1. 1 时还原剂的利用率最高为 76. 09%。从还原剂

过量比为 1. 1 开始继续增加，每提升 10% 的还原剂

过量比，可视为增加了 0. 2 mol 的金属镧，仅能多得

到约 0. 03 mol 的金属铕，此时增加的金属镧成本高

于多得到的铕售价，故而在工业生产中会降低利

润。试验条件下最佳的还原剂过量比为 1. 4，而如

进行工业生产则应选镧过量 10%，后续试验中也选

用金属镧过量 10%。

图 10（a）为还原剂镧过量比为 1. 1 时还原渣的

物相分析图，可以看出此时还原效果较好，La2O3 的

结晶效果优异，但依旧有 Eu3O4 的存在；不同还原剂

过量比下还原得到还原渣的物相分析图对比如图

10（b）所示，可以看出当还原剂过量比升高时，La2O3
相 的 衍 射 峰 峰 强 逐 渐 增 强 ，与 试 验 还 原 率 结 果

相符。

图9　还原剂镧配比对氧化铕还原率及还原剂镧利

用率的影响

Fig. 9　Effect of ratio of La on the reduction rate of 
europium and the utilization rate of reducing agent 

lanthanum

图8　不同制团压强下还原渣物相分析

Fig. 8　Phase analysis of reduced slag under different pressure
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3. 1. 4　还原温度对 La-Eu2O3体系还原过程的影响

还原温度是化学反应的重要影响因素之一，从

反应的热力学角度考虑，镧热还原氧化铕的反应为

吸热反应，只有达到一定温度之后才可自发反应，

随后温度的提升能够使反应向正反应方向移动；从

微观角度来看，当温度增加时，体系内反应物粒子

更容易达到扩散活化能，活跃并发生反应的粒子数

目增加，从而加快了反应速率，因此提高还原温度

有利于提高氧化铕还原率和反应速率；从反应的动

力学角度考虑，还原温度的提高能够提高反应时金

属铕 蒸 气 的 平 衡 分 压 ，有 利 于 还 原 反 应 正 向 进

行 。 但 还 原 温 度 过 高 会 增 加 生 产 周 期 ，消 耗 更

多 的 能 耗 ，且 工 业 生 产 过 程 中 持 续 的 高 温 还 原

会 加 快 还 原 罐 寿 命 的 损 耗 ，增 加 生 产 成 本 ，因

此 要 寻 找 一 个 适 宜 的 还 原 温 度 ，为 后 续 生 产 奠

定 理 论 基 础 。 本 节 探 究 了 La-Eu2O3 体 系 中 还 原

温 度 对 球 团 中 氧 化 铕 还原率的影响。试验条件设

定如下：还原时间为 1. 5 h，制团压强为 20 MPa，还

原剂过量比为 1. 1，载气流量为 0. 2 m3/h，还原温度

分别为 900℃、1 000℃、1 100℃、1 200℃、1 300℃。

代入试验结果得到不同还原温度下氧化铕还原过

程的变化，如图 11 所示。

图 11 表明，温度在 900～1 100℃范围时，随着

温度的升高，还原率由 54. 47% 升高至 85. 49%，还

原剂利用率由 48. 69% 升高至 76. 42%，提升较快。

温 度 继 续 提 升 到 1 300℃ 时 ，还 原 率 提 升 到 了

86. 31%，还原剂利用率提升至 77. 15%。试验结果

表明温度的提升有利于提高还原反应的氧化铕还

原率，1 100℃前提升幅度较大，1 100℃之后随也有

提升但幅度很小，还原效果相差无几，这表明温度

的提升对氧化铕还原率的提升也是有限的。因此

后续试验选用 1 100℃为还原适宜温度。

图 12（a）为预制球团在 1 100℃时还原 1. 5 h 后

的还原渣物相分析图，此时还原效果较好，La2O3 的

结晶效果优异；图 12（b）为各还原温度下还原渣的

物相分析，可以看出温度从 900℃升到 1 100℃时，

La2O3 的衍射峰峰强逐渐增强，后续峰强几乎不变，

这与氧化铕的还原率变化一致。

3. 1. 5　还原时间对 La-Eu2O3体系还原过程的影响

合理的还原时间能够保证反应的还原率并减

少反应周期以减少成本，避免能源浪费。本节旨在

探究还原时间对氧化铕还原率和镧利用率的影响

图11　还原温度对氧化铕还原率及还原剂镧利用

率的影响

Fig. 11　Effect of reduction temperature on the 
reduction rate of europium and the utilization rate of 

reducing agent lanthanum

图10　不同还原剂镧过量比（M）下还原渣物相分析

Fig. 10　Phase analysis of reduced slag under different ratios of reducing agent lanthanum
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规律，试验条件设定如下：还原温度为 1 100℃，制团

压强为 20 MPa，还原剂过量比为 1. 1，载气流量为

0. 2 m3/h，还原时间分别取 0. 5 h，1. 0 h，1. 5 h，2. 0 

h，2. 5 h。代入试验结果得到不同还原时间下氧化

铕还原过程的变化，如图 13 所示。

图 13 表明，镧热还原氧化铕的反应在起始阶段

的速率非常快，仅半小时还原率即达到了 55% 以

上。在之后的 1～1. 5 h 内还原率变化较快，氧化铕

的还原率从 56. 91% 上升到 85. 98%，还原剂利用率

从 50. 87% 增长至 76. 86%。而当还原时间继续延

长，氧化铕还原率和还原剂利用率的增长非常缓

慢，体现在还原时间从 1. 5～2. 5 h 时，还原率仅增

长了 0. 1%，说明此时还原时间已经不是反应的限制

因素，继续延长还原时间无法增加还原效果。因此

试验室条件下最佳的还原时间为 1. 5 h。

对各还原时间下还原反应得到的还原渣进行

物相分析，结果如图 14 所示。图 14（a）为还原时间

1. 5 h 时的还原渣物相，可以看出此时还原反应已接

近终点，还原渣内的各个物相峰强明显。图 14（b）
为不同还原时间下渣系的物相分析对比图，从中可

以看出当还原时间增加时，还原渣中主要物相 La2O3
的衍射峰逐渐增强，到 1. 5 h 之后变化减弱，趋于一

致。当还原时间继续延长到 2. 5 h 后几乎没有变

化，这代表随 1. 5 h 时化学反应已经趋于完全，延长

时间不会继续推进反应进行。

3. 2　试验产物分析

根据单因素试验结果，选择最佳试验条件载气

流量 0. 2 m3/h、制团压强 20 MPa、还原剂镧过量比

10%、还原温度 1 100℃、还原时间 1. 5 h 下进行五组

试验，得到氧化铕平均还原率为 87. 29%。金属铕由

外接冷凝器收集，在冷凝器内壁上收集得到金属铕

产物。对得到的产物铕进行 SEM 扫描分析，结果如

图 15 所示。由图可知，产物金属铕纯度较低，仍需

蒸馏提纯处理。杂质中包含氧，原因为收集、制样

过程中金属铕难免与空气发生接触，从而氧化。使

用 XRF 检测得到产物铕的化学成分组成如表 3 所

示，由表 3 可知铕的纯度为 97. 88%，主要杂质为 O，

含量为 1. 69%，主要是收集、制样过程中接触空气所

致。图 16 是产物金属铕的 XRD 图，根据 XRD 检测

结果可知主要的杂质来源为铕接触空气后重新被

氧化生成的氧化铕。

图12　不同还原温度下还原渣物相分析图

Fig. 12　Phase analysis of reduced slag under different reduction temperature

图13　还原时间对氧化铕还原率及还原剂镧利用

率的影响

Fig. 13　Effect of reduction time on the reduction rate 
of europium and the utilization rate of reducing agent 

lanthanum
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4　结 论
针对目前还原-蒸馏生产铕无法连续进行的问

题，本文基于相对真空理论，采用惰性载气连续带

走生成的铕蒸气形式维持相对真空，使得镧真空热

还原氧化铕反应持续进行，研究过程分析了工艺参

数对铕还原率的影响，同时对产物铕进行了表征分

析，得到以下主要结论。

1） 根据吉布斯自由能计算结果可知，“相对真

图14　不同还原时间下还原渣物相分析图

Fig. 14　Phase analysis of reduced slag under different reduction time
表3　铕产物化学成分组成 (质量分数)

Table 3　Chemical composition of the europium 
product (mass fraction) % 

元素

含量

Eu
97.88

O
1.69

Mg
0.17

Cu
0.04

Mn
0.06

Cr
0.05

Fe
0.08

Mo
0.03

图15　产物铕扫描电镜图

Fig. 15　Scanning electron microscope of the product 
europium

图16　铕产物物相分析图

Fig. 16　Phase analysis of the europium product
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空”技术可以有效降低镧热还原氧化铕反应的起始

温度，该技术可以应用于稀土金属铕的生产。

2） 通过适当提高载气流量、压样压力、还原剂

过量系数可对氧化铕的还原率起到提升的作用，试

验条件下镧真空热还原氧化铕的最佳工艺参数为

载气流量 0. 2 m3/h、制团压强 20 MPa、还原剂镧过量

比 1. 1、还原温度 1 100℃、还原时间 1. 5 h，在此条件

下氧化铕的还原率为 87. 29%。

3） 制得的金属铕产物纯度较低，仅为 97. 88%，

主要杂质为氧，去除其余金属杂质仍需进一步蒸馏

提纯。

4） 相对真空镧热还原技术打破了原技术真空

条件的限制，可连续生产，惰性气体可循环利用，符

合环保要求，但仍存在着还原率较低、产物捕集工

艺欠缺导致产物纯度欠佳的问题。后续研究将继

续优化工艺，为金属铕的工业连续化生产提供更坚

实的技术支持。
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Preparation of rare earth metal europium by thermal reduction of lanthanum based on 
relative vacuum theory

SONG Shihuan1， LIU Yan1，2， ZHANG Ting′an1，2， ZHANG Haonan1， XU Jingzhong1

（1. School of Metallurgy， Northeastern University， Shenyang 110819， China；

2. Key Laboratory of Ecological Metallurgy of Multi-metal Intergrown Ores of Ministry of Education， Shenyang 110819， China）
Abstract： At present， the main production method of metal europium is vacuum reduction-distillation method， 
and the recovery rate can reach 95%.  However， there are still some problems， such as long reduction period， high 
energy consumption， unstable preparation process and inability to produce continuously.  In recent years， Professor 
Zhang Ting′an team proposed the ′relative vacuum′ smelting technology， and achieved good results in the field of 
magnesium smelting.  In this paper， the relative vacuum smelting technology is applied to the production of metal 
europium by lanthanum thermal reduction.  The relative vacuum reduction experiment is carried out on the 
prefabricated pellets made of lanthanum powder and europium oxide by a medium frequency induction furnace， in 
order to explore the optimal experimental conditions.  The results demonstrate that the relative vacuum technology 
can be applied to the preparation of europium metal by lanthanum thermal reduction.  The reduction rate of 
europium oxide can be improved by appropriately increasing the carrier gas flow rate， the pressure of the sample 
and the excess coefficient of the reducing agent.  The optimum experimental conditions are as follows： argon flow 
rate v=0. 2 m3/h， reduction temperature T=1 100℃ ， reduction time t=1. 5 h， pelleting pressure P=20 MPa， and 
excess ratio of reducing agent M=1. 1.  This technology breaks the limitation of vacuum conditions to achieve 
continuous production， and the inert gas can be recycled， but there are still problems of low reduction rate and poor 
product purity.  Under the optimal conditions， the reduction rate of europium oxide is only 87. 29%， and the purity 
of metal europium product is only 97. 88%.  Subsequent research will continue to optimize the process and provide 
a more solid technology basis for the industrial continuous production of metal europium. .
Key words： europium oxide； europium； lanthanum thermal reduction； inert carrier gas； relative vacuum； 
continuous production； europium oxidation
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