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YAG∶Ce３＋荧光粉制备陶瓷的低温烧结与性能
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摘要　以钇铝石榴石(YAG)∶Ce３＋荧光粉为原料,采用固相烧结法制备了YAG陶瓷.通过溶胶Ｇ凝胶法在粉体表

面包覆活性SiO２,添加CuOＧTiO２ 复相烧结助剂以改善YAG陶瓷的烧结性能.对粉体粒径、包覆前后的光学性

能、显微形貌进行了分析,研究了YAG陶瓷结构和力学性能.研究结果表明,臼式研磨与球磨能有效降低粉体的

粒度,SiO２ 包覆促进了陶瓷的致密化烧结过程;当包覆量(质量分数)为２％时,YAG陶瓷的烧结温度降至１５７５℃,

致密度达到９６．３％,洛氏硬度为８７．６HRA,断裂韧性为１．８MPam１/２.CuOＧTiO２ 复合烧结助剂的助烧效果优

于CuO单一烧结助剂的,当CuOＧTiO２ 的质量分数为２％、CuO与TiO２ 的质量比为１∶２时,YAG陶瓷的烧结温度

降至１４５０℃,洛氏硬度为８８．５HRA,断裂韧性为１．７MPam１/２.
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１　引　　言

随着半导体照明技术的快速发展,应用于半导

体照 明 器 件 的 掺 杂 稀 土 铈 离 子 钇 铝 石 榴 石

(YAG∶Ce３＋)黄色荧光粉的使用量逐年增大.为了

满足发光二极管(LED)的发光效率,对荧光粉的荧
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光转换效率提出了更高的要求,筛选适合LED封装

需求的YAG∶Ce３＋荧光粉是必备工序之一[１Ｇ２].这

些含有稀土的荧光粉废料如果废弃或处理不当,不
仅会造成环境污染,还会导致大量稀土资源的流失.
筛选余下的 YAG∶Ce３＋ 荧光粉的发光性能虽然不

能满足LED的封装要求,但其具有较高的纯度,且
颗粒分散性好、粒径分布窄、晶型好,可以作为制备

钇铝石榴石(YAG)陶瓷的良好原材料.

YAG陶瓷具有优异的高温和化学稳定性、良好

的光 学 和 力 学 性 能[３Ｇ４].热 压 YAG 强 度 可 达

２３４MPa,断 裂 韧 性 为 １．５ MPam１/２,即 使 在

１６００℃的高温下 YAG陶瓷的断裂应力变化都不

大,在高温氧化气氛中其化学性质也十分稳定,

１００h内重量没有任何变化[５].致密化烧结的透明

YAG陶瓷拥有优异的激光光学性能[６Ｇ７],不仅可以

作为固体激光器优异的激光工作物质[８],而且可以

作为半导体照明用荧光发光的基质材料[９].极高的

抗蠕变性能和良好的微波介电性使YAG陶瓷在高

温结构陶瓷和微波介质陶瓷等领域也具有潜在的应

用前景[１０Ｇ１１].作为激光工作基质材料,以掺入稀土

离子YAG陶瓷为核心部件制造的激光器是目前应

用最广泛的一种固体激光系统,在科研、医学、军事

等领域都有广泛的应用[１２].Heller等[１３]基于大尺

寸板条状Nd∶YAG透明陶瓷研制出固态热容激光

器,实现了６７kW的功率输出,在７s内击穿了厚达

２５mm的钢板,这引起了各国军方的高度关注.作

为白光LED透明化的发光材料,Ce∶YAG透明陶

瓷可以解决荧光粉对光的散射和吸收问题,提高发

光效率,并可进行光学设计,开发新型照明光源.透

明YAG陶瓷具有较高的力学性能和良好的导热性

能,可解决LED连续工作条件下温度升高造成的热

衰减问题,进一步提高LED器件的发光稳定性和使

用寿命[１４Ｇ１５].利用其良好的高温抗氧化性和热稳定

性[１６],YAG陶瓷也常被应用于航空发动机的耐热

涂层、热辐射转换器的耐化学腐蚀结构材料和陶瓷

基复合材料(CMCs)的增强纤维材料等[１７Ｇ１８].
然而,YAG陶瓷具有良好的热稳定性和化学稳

定性,是 典 型 的 难 以 致 密 化 烧 结 的 陶 瓷 材 料 之

一[１９],通常需要在高于１７００℃的高温条件下长时

间烧结才能实现YAG陶瓷的致密化[２０].通过放电

等离子(SPS)烧结法和热等静压(HIP)烧结法可在

低于１５００℃的温度下制备完全致密化的 YAG透

明陶瓷[２１Ｇ２２].通过添加烧结助剂是实现难烧结陶瓷

材料低温致密化烧结的一种常用方法,正硅酸乙酯

(TEOS)是YAG透明陶瓷固相烧结常用的烧结助

剂.添加质量分数为０．５％的TEOS可使YAG透明

陶瓷的致密化烧结温度降为１７５０℃[２３],添加质量分

数为０．４％的TEOS和０．０８％的 MgO可使YAG的

致密化烧结温度降为１７００℃[２４].采用 MgO、CaF２
和SiO２ 等作为YAG陶瓷的烧结助剂也可将YAG
陶瓷的致密化烧结温度降至１７００℃左右[２５Ｇ２７].

本 文 制 备 的 YAG 陶 瓷 采 用 的 原 料 为

YAG∶Ce３＋荧光粉筛选废粉,粉体烧结粒径较大且

烧结活性较低,实现YAG陶瓷低温致密化烧结是

解决YAG∶Ce３＋ 荧光粉筛选废粉利用的关键技术

问题之一.通过机械破碎 YAG∶Ce３＋ 荧光粉并在

其表面包覆TEOS来增强粉体的表面活性,同时添

加低温助烧剂CuO(氧化铜)和CuOＧTiO２(氧化铜

氧化钛复合烧结助剂),实现了YAG陶瓷低温下的

致密化烧结,并研究了其低温致密化烧结后的显微

结构和力学性能.

２　YAG陶瓷样品的制备与测试方法

２．１　样品制备

YAG∶Ce３＋荧光粉筛余废粉来自于常熟江南荧

光材料 有 限 公 司,CuO、正 硅 酸 乙 酯(TEOS)和

TiO２ 原料购于国药集团化学试剂有限公司,纯度均

为分析纯.首先将 YAG∶Ce３＋ 荧光粉废粉放入臼

式研磨机(MG１００,北京格瑞德曼公司)进行研磨处

理,研磨时间为２h.研磨后的荧光粉放入行星式

球磨机(QMＧ３SP２,南京大学仪器厂),以无水乙醇

作为球磨介质,利用氧化锆球磨罐和氧化锆磨球球

磨２４h,部分YAG∶Ce３＋荧光粉废粉原料直接放入

球磨罐进行球磨.球磨后的 YAG∶Ce３＋ 荧光粉原

料采用TEOS进行包覆,TEOS的包覆量(质量分

数,下同)为１％~４％,具体包覆过程如图１所示.
包覆TEOS后的YAG∶Ce３＋粉体经过６００℃、

２h煅烧后,分别加入质量分数为２％的CuO和２％
的CuO＋TiO２(CuO与TiO２ 的质量比为１∶２),以
无水酒精作为球磨介质,利用氧化锆磨球在尼龙球

磨罐中进行球磨混合.混合后的样品经８０℃烘箱

干燥、过 筛 后 加 入 质 量 分 数 为 ５％ 的 聚 乙 烯 醇

(PVA)黏结造粒.造粒后的 YAG∶Ce３＋ 荧光粉体

采用电动压片机(DYＧ３０,天津科器高新技术公司)
干压成型,制成直径为１５mm、厚度为７~８mm和

直径为１０mm、厚度为５mm的圆柱体.压制成型

的样品经高温马弗炉(NBDＧ１７００,郑州诺巴迪公司)
在１４００~１６００℃温度范围保温５h进行烧结.

１１１６０２Ｇ２
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图１ 包覆工艺流程

Fig敭１ Flowcharofcoatingprocess

２．２　YAG陶瓷的结构与性能测试

YAG陶瓷烧结样品的体积密度采用阿基米德

原理(排水法)进行测量(电子分析天平,精度为

０．１mg,BSA１２４,赛 多 利 斯 公 司,德 国);初 始

YAG∶Ce３＋荧光粉和球磨破碎后的YAG荧光粉的

粒度采用激光粒度仪(Mastersizer３０００,Malvern
InstrumentsLtd．,英国)进行测试;TEOS包覆前后

的 YAG 荧 光 粉 利 用 紫 外Ｇ可 见 分 光 光 度 计

(UV３６００,岛津仪器公司,日本)进行紫外Ｇ可见吸收

光谱测试;利用荧光光谱仪(ChameleonＧQY,北京

卓立汉光)测试包覆SiO２ 层的YAG荧光粉及烧结

YAG陶瓷的发射光谱;利用场发射扫描电子显微镜

(SEM,SＧ４８００,日立公司,日本)观察样品表面微观

形貌;采用洛氏硬度法(HRＧ１５０A,上海光学仪器一

厂)测定 YAG陶瓷烧结试样的硬度;采用压痕法

(数显维氏显微硬度计,MHVDＧ３０AP,上海大恒光

学精密机械有限公司)测定YAG陶瓷试样的断裂

韧性KIC,KIC
[２８]的计算公式为

KIC＝０．１５
HV３０

∑L
, (１)

式中 HV 为维氏硬度;L 为裂纹长度.

３　结果与讨论

３．１　YAG∶Ce３＋荧光粉的球磨处理和表面TEOS包覆

YAG∶Ce３＋荧光粉筛余废粉和研磨、球磨处理

后的粉料粒度大小与分布如图２所示.可以看出,

YAG∶Ce３＋ 荧光粉筛余废粉的粒度分布较宽,颗粒

粒径较为粗大,中位粒径d(０．５)＝２２．３μm.粗大

的YAG∶Ce３＋颗粒不利于 YAG陶瓷材料的烧结,
因此需要将 YAG∶Ce３＋ 荧光粉原粉进行球磨处理

以达到适应烧结的粒度要求.随着球磨时间的延

长,YAG∶Ce３＋原料粉体的粒度减小,粒度分布也逐

渐变窄.球磨２４h后d(０．５)＝１５．６μm,此时的粒

度仍 难 以 满 足 YAG 陶 瓷 烧 结 的 要 求.对

YAG∶Ce３＋荧光粉原料粉料先进行研磨再进行球磨

处理,可以有效减小粉料的粒度.由图２可知,研磨

２h后,YAG∶Ce３＋ 荧光粉的粒径减小至d(０．５)＝
１９．２μm.将研磨后的 YAG∶Ce３＋ 荧光粉再进行

２４h球磨,此时YAG∶Ce３＋荧光粉的粒径显著减小,

d(０．５)＝３．１８２μm,能较好地满足YAG陶瓷的烧

结要求.

图２ YAG∶Ce３＋荧光粉的粒度分布

Fig敭２ ParticledistributionsofYAG∶Ce３＋

phosphorpowder

图３所示为YAG∶Ce３＋荧光粉筛余废粉初始粉

末、球 磨 处 理 后 的 YAG∶Ce３＋ 荧 光 粉 粉 末 以 及

TEOS包覆后的YAG∶Ce３＋荧光粉粉末的SEM 照

片.图３(a)所示为类球形YAG∶Ce３＋ 荧光粉的初

始粉末颗粒,其表面光滑,平均尺寸大于１０μm.图

３(b)所示为球磨破碎后的 YAG∶Ce３＋ 荧光粉粉末

的形貌,其类球形形态被破坏,呈现无规则的多边形

颗粒,粉体颗粒尺寸经球磨后明显减小.图３(c)所

１１１６０２Ｇ３
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图３ YAG∶Ce３＋粉末的SEM图.(a)原始粉末;(b)球磨处理后粉末;(c)包覆后粉末

Fig敭３ SEMimagesofYAG∶Ce３＋phosphorpowder敭 a Originalparticles  b particlesafterballmilling 

 c particlesaftercoating

示为TEOS包覆处理后的 YAG∶Ce３＋ 荧光粉粉末

的形貌,可以看出,未包覆的YAG∶Ce３＋ 形态规整,
颗粒轮廓清晰;经过TEOS包覆处理后的YAG荧

光粉颗粒表面轮廓变得模糊,表明TEOS包覆处理

后在YAG∶Ce３＋ 颗粒表面形成了二氧化硅包覆膜

层.由图３(c)可知,YAG∶Ce３＋ 包覆后分散性仍然

良好,表明包覆过程未导致YAG∶Ce３＋颗粒团聚.
图４所示为经过６００ ℃、２h煅烧后的包覆

TEOS的YAG∶Ce３＋ 荧光粉样品的紫外Ｇ可见吸收

光谱.可以看出,TEOS包覆后YAG∶Ce３＋ 荧光粉

在２００~４００nm的紫外波段的吸收值明显减小,并
趋近于本底吸收.为了验证此吸收是由TEOS包

覆所致,分别测试了 YAG∶Ce３＋ 荧光粉、TEOS与

YAG∶Ce３＋粉末机械混合样品和纳米二氧化硅样品

的紫外Ｇ可见吸收光谱.由图４可知,混合TEOS的

YAG∶Ce３＋粉末与初始粉末的紫外Ｇ可见吸收光谱

基本一致,而纳米二氧化硅的紫外Ｇ可见吸收光谱强

度随着光谱波长的增大而减小.图５所示为TEOS
包覆后的模拟模型,取局部进行建模,从右往左分为

TEOS包覆层、YAG粉层,在TEOS包覆层右侧添

加一个接收面计算包覆前后光的反射和透射情况.

图４ YAG∶Ce３＋荧光粉包覆后的紫外Ｇ可见吸收光谱

Fig敭４ UVＧVisabsorptionspectraofcoated

YAG∶Ce３＋phosphorpowder

TEOS包覆YAG∶Ce３＋荧光粉颗粒的模型尺寸

参数与物理属性见表１,其中n 为材料的折射率,α

图５ YAG∶Ce３＋荧光粉颗粒的TEOS包覆模型

Fig敭５ CoatingmodelofYAG∶Ce３＋

phosphorpowderparticle

为吸收系数.光通量的门槛数值设定为exp(－１０),

YAG原始粉末和纳米SiO２材料的表面属性根据紫

外Ｇ可见吸收谱设定.
当一束光线从空气层射入 TEOS包覆层和

YAG∶Ce３＋ 荧光粉颗粒时,接收面的模拟结果如

图６所示.
由 图 ６ 可 知,TEOS 包 覆 前,光 束 在 与

YAG∶Ce３＋荧光粉颗粒接触后发生反射和透射,其
中反射回空气中的能量为０．７W,即有０．３W 能量

的光透射进入 YAG∶Ce３＋ 荧光粉颗粒内部;TEOS
包 覆 后,反 射 回 到 空 气 中 的 光 线 能 量 增 大 到

０．８９W,比 TEOS包 覆 前 反 射 的 光 能 量 提 高 了

１９％.因此TEOS包覆后能增强光线的反射,减少

透射进入YAG∶Ce３＋荧光粉颗粒的光能量,最终降

低YAG∶Ce３＋荧光粉颗粒吸收的光能量,与图４所

示的紫外Ｇ可见吸收谱测试结果变化规律一致.
图７所示为１５７５ ℃、N２ＧH２ 还 原 气 氛 烧 结

YAG陶瓷在４６０nm蓝光下激发后与剩余蓝光产

生白光的光效图.图８所示分别为YAG∶Ce３＋荧光

废粉,包覆２％的SiO２在６００℃、N２ＧH２还原气氛煅

烧２h后的YAG粉体和１５７５℃、N２ＧH２还原气氛

烧 结的YAG陶瓷在４６０nm蓝光激发后的发射光

１１１６０２Ｇ４



５５,１１１６０２(２０１８) 激光与光电子学进展 www．opticsjournal．net

表１　TEOS包覆YAG∶Ce３＋荧光粉颗粒的模型尺寸参数与物理属性[２９Ｇ３２]

Table１　ModelsizeparametersandphysicalpropertiesofTEOSＧcoatedYAG∶Ce３＋phosphorpowderparticles[２９Ｇ３２]

Material Size Physicalparameter
YAG∶Ce３＋phosphorpowderparticles Radius:１．５μm n＝２．１,α＝０．８２mm－１

TEOScoatingＧlayer
Innerradius:１．５μm
Externalradius:１．６μm

n＝１．６,α＝０mm－１

Lightsource ０．５μm×０．５μm×０．５μm Power:１W,wavelength:２００nm

Sphericalreceiver
Innerradius:３．６μm
Externalradius:４．０μm

Innersurface:perfectabsorption

图６ YAG∶Ce３＋荧光粉颗粒TEOS包覆前后球形接收面的光照图.(a)TEOS包覆前;(b)TEOS包覆后

Fig敭６ LightilluminationonsphericalreceivingsurfacesofYAG∶Ce３＋phosphorpowderparticlesbeforeandaftercoating敭

 a AfterTEOScoating  b beforeTEOScoating

图７ ４６０nm蓝光激发YAG∶Ce３＋陶瓷的光效图.
(a)未激发状态;(b)激发状态

Fig敭７ LightmappingofYAG∶Ce３＋ceramicsexcitedby
４６０nmbluelight敭 a NonＧexcitedstate  b excitedstate

图８ 发射光谱

Fig敭８ Emissionspectra

谱图.在相同的激发条件下,包覆后的YAG∶Ce３＋

荧光粉和 YAG∶Ce３＋ 陶瓷的发射强度比未包覆

SiO２的YAG荧光粉的有所降低.这进一步说明二

氧化硅在YAG粉体表面形成包覆层后,增大了入

射光的反射,减少了透射进入YAG∶Ce３＋ 荧光粉颗

粒的能量,最终降低了YAG∶Ce３＋ 荧光粉颗粒吸收

的光能量.

３．２　YAG陶瓷的烧结特性与显微组织结构

利用YAG∶Ce３＋ 荧光粉原粉和球磨破碎处理

后的YAG粉料进行烧结的陶瓷烧结温度和致密度

见表２.初始的YAG∶Ce３＋荧光粉粉料的颗粒粒径

较大,并且经过高温煅烧,粉料的烧结活性下降.因

此,经过１６５０℃的烧结,YAG陶瓷的致密度仅为

９１．７％.经过２４h球磨处理,YAG∶Ce３＋ 荧光粉颗

粒的粒度减小为１５．６μm,同样在１６５０℃进行烧

结,致密度达９３．５％,线收缩率也增大至１３．７％.这

说明球磨破碎有效促进了YAG∶Ce３＋ 的烧结性能.
继续对YAG∶Ce３＋ 荧光粉颗粒进行研磨和球磨处

理,YAG颗粒的尺寸减小为３．１８μm,此时烧结温

度降 为 １６２５ ℃,YAG 陶 瓷 的 密 度 由 初 始 的

４．１３g/cm３增大到４．３１g/cm３,相对密度也增大至

９４．８％,线收缩率增大至１４．６％.这是由于YAG粉

料经球磨破碎后颗粒粒径减小,比表面积增大,提高

了粉料的烧结活性,YAG∶Ce３＋ 荧光粉的烧结性能

得到了一定的改善.
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表２　粉料粒度及烧结特性

Table２　Particlesizeandsinteringpropertiesofpowder

Treatment
mode

Particlesize
d(０．５)/μm

Sintering
temperateT/℃

Linear
shrinkageLs/％

Density

ρ/(gcm－３)
Relative
density/％

Originalparticles ２２．３０５ １６５０ １２．３％ ４．１３ ９１．７
Ballmilling２４h １５．６０４ １６５０ １３．７％ ４．２１ ９３．５
Grinding２h＋
ballmilling２４h

３．１８２ １６２５ １４．６％ ４．３１ ９４．８

　　 图 ９ 所 示 为 经 过 研 磨 和 球 磨 处 理 后 的

YAG∶Ce３＋荧光粉包覆不同量的 TEOS在１４７５~
１６２５℃温度范围烧结５h后样品的致密度.可以

看出,当未包覆样品在１４７５℃烧结时,致密度仅能

达到７２．３％.烧结温度提高至１６２５℃,致密度可达

９４．８％.通 过 在 YAG∶Ce３＋ 荧 光 粉 表 面 包 覆

TEOS,有效提高了粉体的表面活性,能够在较低温

度下实现了YAG陶瓷的致密化烧结.随着包覆量

的增 大,陶 瓷 的 致 密 化 烧 结 温 度 明 显 降 低.当

TEOS的包覆量为２％、烧结温度为１５７５ ℃时,

YAG陶瓷的致密度达到９６．３％.这是因为当烧结

温度达到１３８０℃时,SiO２和YAG会发生反应形成

液相,液相环境能够加速原子间的扩散,从而降低了

陶瓷烧结温度[２４Ｇ２７].然而,当包覆量过大时,反应生

成的液相量过多,陶瓷晶粒容易异常长大,会产生晶

内孔,反而会影响其致密化程度.
图１０ 所 示 为 未 包 覆 及 包 覆 ２％ TEOS 的

YAG∶Ce３＋荧光粉在１５７５℃烧结获得的YAG陶瓷

的SEM 微 观 组 织 照 片.可 以 看 出,未 包 覆 的

YAG∶Ce３＋ 荧光粉烧结获得的YAG陶瓷样品中包

图９ 包覆不同量TEOS的YAG∶Ce３＋荧光粉

在１４７５~１６２５℃烧结５h后样品的致密度

Fig敭９RelativedensitiesofYAG∶Ce３＋ceramicswith
differentamountsof TEOSafterinsertingat
　　　　　１４７５Ｇ１６２５℃for５h

含大量相互连接的气孔,晶粒发育不完全,分布不均

匀,晶粒边界不明显.这说明烧结过程进行得很不

充分,陶 瓷 样 品 的 致 密 度 较 低.TEOS 包 覆 的

YAG∶Ce３＋荧光粉烧结后获得的YAG陶瓷样品的

晶粒发育较为完全且分布较为均匀,晶界处的气孔

减少,连通气孔逐渐转变为孤立气孔.

图１０ YAG在１５７５℃烧结５h的微观组织形貌.(a)包覆２％ TEOS前;(b)包覆２％ TEOS后

Fig敭１０ MicroＧmorphologiesofYAGceramicsafterinsertingat１５７５℃for５h敭

 a Beforecoatedwith２％ TEOS  b aftercoatedwith２％ TEOS

　　为进一步降低YAG陶瓷的致密化烧结温度,
在TEOS包 覆 的 基 础 上 尝 试 采 用 添 加 CuO 和

CuO＋TiO２(CuO与TiO２的质量比为１∶２)的方式

进行YAG陶瓷的烧结.图１１所示为掺杂２％(质
量分数,下同)CuO和２％的CuO＋TiO２在１４００~
１５００℃烧结的 YAG陶瓷的致密度曲线.可以看

出,在加入 TEOS包覆的基础上,掺杂２％的CuO

可以明显降低 YAG 陶瓷的致密化烧结温度,在
１４７５℃的烧结温度的情况下,YAG陶瓷的致密度

就已达９４．７％.加入２％CuO＋TiO２后YAG陶瓷

的致密化烧结温度的降低效果比２％ CuO的更为

显著,１４５０℃烧结时 YAG 陶瓷的致密度增大至

９５．９％.这是因为当质量比 m(CuO)/m(CuO＋
TiO２)＝１６．７％时,材料在９１９℃存在一个低共熔
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点,此成分的CuOＧTiO２复合助剂可以在相对较低

的温度下出现最多的液相.CuOＧTiO２低熔点化合

物润湿YAG∶Ce３＋固体颗粒,液相在毛细管力的作

用下发生流动并填充晶界孔隙空间,毛细管力作用

也导致固相颗粒受力不平衡,颗粒产生移动和转动,
调整位置使处于压制状态的固相颗粒的相对位置发

生变化,达到最佳的填充状态,实现致密化烧结.
图１２所示为不同温度下烧结的掺杂 YAG陶

瓷的微观组织形貌图.可以看出,无论是加入CuO

图１１ 不同掺杂下YAG陶瓷在１４００~１５００℃
温度范围烧结的致密度

Fig敭１１ RelativedensitiesofYAGceramicssinteredat
１４００Ｇ１５００℃underdifferentdopingconditions

还是CuO＋TiO２,YAG陶瓷的烧结过程均具有典

型的液相烧结特征.加入CuO＋TiO２的 YAG陶

瓷的烧结体致密,晶粒发育完全接近六边形,晶粒大

小分布均匀.加入CuO的 YAG陶瓷的微观组织

中存在一定量的气孔,且晶粒大小分布不均匀,晶粒

发育不够完整,大小晶粒交错分布.

３．３　致密化YAG陶瓷的硬度与断裂韧性

图１３、１４所示分别为不同 TEOS包覆量的

YAG∶Ce３＋ 荧光粉在１４７５~１６２５℃温度范围内烧

结５h后 YAG陶瓷硬度及断裂韧性的测试结果.
可以看出,烧结温度及TEOS包覆量对YAG陶瓷

的硬度和断裂韧性均有很大的影响.对于未包覆的

样品,当烧结温度由１４７５ ℃提高到１６２５ ℃时,

YAG陶瓷的硬度从６０．３HRA 增至８５．２HRA,

YAG陶 瓷 的 断 裂 韧 性 由 ０．９ MPam１/２ 增 至

１．４９MPam１/２.TEOS包覆后YAG陶瓷的硬度

和断裂韧性有明显的提升,当 TEOS的包覆量为

２％时,YAG陶瓷在１５７５℃烧结５h获得了较好的

力学 性 能,硬 度 达 到 ８７．６ HRA,断 裂 韧 性 为

１．８MPam１/２.但随着TEOS包覆量的进一步增

大,YAG陶瓷的硬度和断裂韧性减弱.

图１２ 不同温度和掺杂下烧结的YAG陶瓷的微观组织形貌.(a)掺杂CuOＧTiO２,１４５０℃;(b)掺杂CuO,１４７５℃

Fig敭１２ MicroＧmorphologiesofYAGceramicssinteredatdifferenttemperaturesandandatdifferentdoping敭

 a CuoＧTiO２doped １４５０℃  b CuOdoped １４７５℃

图１３ 在不同温度下烧结５h后样品的洛氏硬度

Fig敭１３ Rockwellhardnessofsamplesaftersintering
atdifferenttemperaturesfor５h

　　TEOS的包覆量和烧结温度对YAG陶瓷力学

性能的影响,实际上是YAG陶瓷烧结致密度对其

图１４ 在不同温度下烧结５h后样品的断裂韧性

Fig敭１４ Fracturetoughnessofsamplesaftersintering
atdifferenttemperaturesfor５h

力学性能的影响.对于相同成分的陶瓷材料,其致

密度越高,硬度值越大.陶瓷材料的断裂韧性除了
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与致密度有关外,还与陶瓷材料的断裂模式有关.
陶瓷材料烧结过程中,随着致密度的增大,陶瓷晶粒

逐渐发育,结晶度也逐渐增大,依靠晶界或晶格扩散

等机制将大部分乃至全部气孔从晶粒内部排出.此

时,陶瓷晶粒强度逐渐大于晶界的强度,因此当陶瓷

材料在外力作用下发生断裂时,裂纹更倾向于沿着

能量消耗少的晶界进行,断裂模式发生改变,因此提

高了断裂韧性.
图１５、１６分别为加入２％ CuO和２％ CuO＋

TiO２的YAG陶瓷在１４００~１５００℃温度下烧结的

硬度及断裂韧性.可以看出,YAG陶瓷的硬度及断

裂韧性与致密度变化的趋势基本一致.加入２％
CuO 的 YAG 陶 瓷 在 １４７５ ℃ 烧 结 时 硬 度 为

８２．６HRA,但断裂韧性只有１．２１MPam１/２.这

说明加入CuO虽然会极大促进YAG陶瓷的烧结,
但是如图１０(a)所示,在YAG陶瓷晶界位置中仍然

存在一些气孔等缺陷,这与 YAG陶瓷的致密度也

是吻合的.加入２％ CuO＋TiO２的 YAG陶瓷经

１４５０℃烧结后的硬度达到８８．５HRA,断裂韧性为

１．７MPam１/２,这与其致密度及图１０(b)所示的显

微组织结构也是一致的.共同添加CuO和TiO２不
仅降低了YAG陶瓷的致密化烧结温度,也促使陶

瓷晶界处的气孔排出YAG陶瓷,提高了YAG陶瓷

的断裂韧性.

图１５ 掺杂２％CuO的YAG陶瓷的洛氏硬度及断裂韧性

Fig敭１５ Rockwellhardnessandfracturetoughnessof
YAGceramicsdopedwith２％CuO

４　结　　论

通过 TEOS 水 解 在 经 酸 洗 和 表 面 修 饰 的

YAG∶Ce３＋荧光粉表面包覆了致密SiO２薄膜,制备

了SiO２ＧYAG壳层结构,通过添加CuO＋TiO２复相

烧结助剂进一步降低了烧结温度,提高了陶瓷的力

学性能.研究了包覆和烧结助剂对YAG陶瓷烧结

性能的影响规律,结论如下.

图１６ 掺杂２％CuO＋TiO２的YAG陶瓷的洛氏硬度

及断裂韧性

Fig敭１６ Rockwellhardnessandfracturetoughnessof
YAGceramicdopedwith２％CuOＧTiO２

１)在YAG∶Ce３＋荧光粉表面包覆活性SiO２可
有效提高荧光粉的出光效率,同时还降低了 YAG
陶瓷的烧结温度,但是所制备的 YAG陶瓷的荧光

效率并未得到改善.

２)包覆SiO２活性层的YAG陶瓷的力学性能

得到明显改善,随着包覆量的增大,陶瓷断裂韧性呈

现先增大后减小的趋势.当SiO２的包覆量为２％
时,１５７５℃温度下烧结的YAG陶瓷样品中无残留

气孔存在,致密度达９６．３％.

３)添加复合CuO和TiO２能够有效促进YAG
陶瓷的致密化烧结过程,陶瓷晶粒发育完全接近六

边形,晶粒大小分布均匀.YAG陶瓷在１４５０℃能

够烧 结 致 密,致 密 度 为 ９５．９ ％,洛 氏 硬 度 为

８８．５HRA,断裂韧性为１．７MPam１/２.
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