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摘  要：通过掺杂不同浓度 Tb2O3的重稀土氧化物，研究不同烧结温度下二元 MgO-Tb2O3 对氧化铝陶瓷电弧管组

织与性能的影响，并与 MgO-CaO 掺杂体系进行比较。结果表明：在相同工艺条件下，CaO 掺杂样品晶粒组织粗

大且分布不均匀；添加重稀土氧化物 Tb2O3可降低氧化铝陶瓷电弧管的晶体颗粒尺寸；在较低烧结温度下，掺杂

Tb2O3能够细化晶粒、提高微观组织均匀性、消除晶粒异常生长及有效地改善透明氧化铝陶瓷电弧管的力学性能。 
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Abstract: The effect of Tb2O3 doping with different concentrations on the microstructures and mechanical properties of 

alumina arc tube was investigated under different sintering temperatures, and the influence of CaO doping alumina arc 

tube was also investigated for comparison. The results show that, contrasting to the coarse grain size and uniform 

microstructures of the alumina arc tube doped with CaO, heavy rare-earth Tb2O3 doping can decrease the grain size and 

enhance densification effectively. At relative lower sintering temperature, Tb2O3 doping can further eliminate the 

abnormal grain growth and improve the microstructure homogeneity and mechanical properties of transparent alumina 

arc tube. 
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多晶透明氧化铝陶瓷具有良好的光透过率、高温

机械强度和耐化学腐蚀等特性，薄壁管状结构的透明

氧化铝已经用于制作高压钠灯和陶瓷金卤灯中的电弧

管[1−3]。氧化铝陶瓷电弧管是高压放电灯的主要结构部

件，在高压灯起灭过程中会反复承受高温热冲击作用，

因此高致密、无孔隙且均匀的微观组织对保证电弧管

的稳定使用至关重要。 

在氧化铝烧结后期，陶瓷致密化往往伴随晶粒生 
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长。控制晶粒异常生长是获得无气孔、高致密陶瓷   
的关键。长期研究表明：MgO 助剂能够有效提高氧化

铝陶瓷致密度，MgO 的添加量一般控制在 2×10−4~  
1×10−3 [3−4]。如果 MgO 加入量过大，会使氧化铝陶瓷

电弧管的使用性能降低，例如电弧管发黑变色，电弧

容易猝灭。相反地，如果 MgO 的加入量很小，会降

低其促进烧结致密化的有效性，例如不能有效控制晶

粒组织均匀性，陶瓷内残余气孔较多，降低透明氧化

铝陶瓷的力学性能和光学透过率[5]。为提高透明氧化

铝陶瓷电弧管的性能，人们又大量研究添加其他烧结

助剂如 Y2O3、La2O3、ZrO2 和 CaO 等[6−9]。本文作者

在研究中发现，使用 MgO-CaO 二元掺杂时，即使在

较宽的范围内调整两者的比例，都可以获得满意的透

光度。不过，掺杂 CaO 后，氧化铝陶瓷晶粒尺寸粗大。

理论上适当提高晶粒尺寸有利于提高多晶氧化铝的透

光率[10]，但晶粒尺寸过大会严重影响透明氧化铝的力

学性能。透明氧化铝陶瓷电弧管在封装灯具过程中或

灯具在起灭时都会产生热应力，粗大晶粒使材料内部

产生大的应力，致使陶瓷出现裂纹甚至破断。因此，

改善电弧管的组织与性能，提高其使用寿命已成为影

响高压放电灯商业应用的重要因素。近期研究证明，

重稀土 Lu 元素掺杂能细化颗粒，获得均匀、等轴晶

粒组织分布，有助于提高氧化铝陶瓷强度[11]。本文作

者利用氢气无压烧结方法，研究变价态的重稀土氧化

物 Tb2O3 掺杂对透明氧化铝陶瓷电弧管组织与性能的

影响，通过优化化学掺杂比和烧结工艺改善陶瓷电弧

管的晶粒组织与性能。  
 

1  实验 
 

采用硫酸铝铵分解法制备氧化铝粉体(纯度大于

99.99%)，粉体平均粒度为 0.2~0.5 μm。掺杂试剂采用

分析纯 Mg(NO3)2·6H2O 和 Ca(NO3)2·4H2O，Yb3+离子

掺杂为 Tb2O3(纯度为 99.99%)经过硝酸溶解后，配制

成掺杂溶液，按照化学计量比均匀地加入氧化铝原料

中，具体配比见表 1。掺杂后的氧化铝原料经过混合、

刚玉球湿磨和干燥后，于 1 000 ℃下煅烧 2 h，煅烧后

的粉体经过在 200 MPa 压力下等静压成型，制作成直

径 10 mm，长度 10 cm，厚度 1.5 mm 的管状压坯。压

坯体在空气中经 1 200 ℃，3 h 预烧后，最后在氢气氛

下于 1 760~1 800 ℃下烧结 4 h，获得透明氧化铝陶瓷

电弧管样品。 
参照烧结金属衬套径向压溃强度的测定方法，将

烧成的氧化铝透明陶瓷样品切割为高度 10 mm 的圆 

表 1  化学掺杂物与含量 

Table 1  Chemical doping compounds and contents(mass 

fraction, %) 

Sample MgO CaO Tb2O3 

C 0.02 0.005  

T1 0.02  0.005 

T2 0.02  0.010 

T3 0.02  0.020 

T4 0.02  0.005 

 
管状试样，在 Instron−1011 材料试验机上进行径向压

溃实验，分析其应力−应变行为。压溃后的 Al2O3陶瓷

表面喷铂处理，在扫描电镜（Zeiss5500 VPSEM）下

观察样品表面和断口的微观组织结构。 
采用阿基米德法测定氧化铝陶瓷管样品的密度，

取 α-Al2O3理论密度值为 3.986 g/cm3。 
 

2  结果与讨论 
 
2.1  氧化铝陶瓷电弧管相对密度 

表 2 所列为烧结后的氧化铝陶瓷管的相对密度。

在 Tb2O3 含量为 0.005%和 1 760 ℃烧结温度条件下，

样品的密度接近氧化铝的理论密度值。如果提高

Tb2O3的掺杂浓度，相对密度随之降低。掺杂 CaO 样

品的相对密度与 T4 样品的基本相同。比较掺杂

Tb2O3(T4)和 Ca(O)的氧化铝电弧管可见(见图 1)，两者

透光性基本相同。按照有关透明陶瓷定义的要求[10]，

两种样品都达到透明陶瓷应有的透光度。 
 

表 2  烧结氧化铝陶瓷管的相对密度 

Table 2  Relative density of sintered alumina tubes 

Sample Relative density/% 

T4 99.5±0.4 

T1 99.5±0.4 

T2 99.1±0.2 

T3 98.6±0.4 

C 99.4±0.3 

T4 is sintering sample at 1 760 ℃ 

 
2.2  不同掺杂样品的表面与断口形态 

图 2 所示为掺杂不同浓度 Tb2O3和 CaO 的氧化铝

样品的 SEM 像。由图 2 可看出，在 CaO 掺杂样品中

可以看到部分晶粒颗粒异常生长，晶体颗粒分布十分

不均匀，其表面微观组织呈明显的双峰式晶粒分布特 
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图 1  氧化铝陶瓷电弧管 

Fig.1  Alumina arc tubes: (a) SampleT4; (b) Sample C 
 
征，最大晶体颗粒的尺寸接近 100 μm，而小晶体颗粒

不到 10 μm 左右，粗细颗粒尺寸比值接近 10。CaO 的

浓度和分布对氧化铝颗粒形态影响很大。由于 CaO 分

布不均匀，导致氧化铝晶粒异常生长各向异性，长大

的颗粒呈板条状，晶粒异常生长使晶粒内部残留了大

量孔隙[12−13]。Altay 等[9]研究发现：在一定温度下，当

Ca2+离子掺杂浓度小于 3 atom/nm2时，晶粒呈等轴形

状且颗粒尺寸较均匀；当 Ca2+离子浓度在晶界上超过

4.5~8.0 atom/nm2时，会导致氧化铝晶粒异常生长。本

研究中，样品晶体颗粒呈等轴多面体状，颗粒之间的

界面生长平直，没有曲折。陶瓷的微观组织致密，在

晶粒内部和晶界上没有残余气孔。Bae 等[4]的研究证

明：MgO 能够控制 CaO 在晶界上各项异性分布的特

性，晶界上微量 Ca2+离子的分布均匀，Ca2+离子能促

进烧结后期残余气孔的完全排除。 
掺杂 Tb2O3的氧化铝样品的表面形态与掺杂 CaO

的样品不同(图 2(b))，在相同的掺杂含量和工艺条件

下，掺杂 Tb2O3的晶粒尺寸明显小于掺杂 CaO 样品晶

粒；当掺杂浓度为 0.005%时，陶瓷晶粒颗粒的平均尺

寸约为 30 μm，微观组织由致密的等轴多面体晶粒构

成，且可见到组织中个别的晶粒发生异常生长；提高

Tb2O3 掺杂的浓度，晶粒开始明显长大，晶体组织中

颗粒之间的界面较为曲折，在个别晶粒接触端部开始

有液相形成；当 Tb2O3 掺杂浓度提高到 0.02%时，晶

体颗粒开始异常生长，部分颗粒由于生长各向异性成

为长条状。由于可能产生较多的液相，在部分晶粒接

触顶点的角度从尖锐变为圆钝，因晶体颗粒粗化生长，

许多圆形气孔陷落在晶粒内部或残留在边界上(见图

2(c))。当高浓度掺杂 Tb2O3 时，在高温下 Tb-Mg-Al
三相反应系统在界面上生成的液相量增加，降低了氧

化铝晶界扩散能，烧结后期晶界扩散速率和晶粒粗化

生长速率大于气孔扩散速率，使气孔陷落在晶粒内部。

过多的残余气孔增加了陶瓷中的散射，降低了氧化铝

陶瓷的透光率。从样品的表观形貌看，高 Tb2O3 掺杂

浓度的氧化铝管的透光度要比低浓度样品的低。因 
 

 
图 2  氧化铝电弧管 SEM 像 

Fig.2  SEM images of alumina arc tubes: (a) Sample C; (b) Sample T1; (c) Sample T3; (d) Sample T4 

 



                                           中国有色金属学报                                             2007 年 6 月 8
 
68

此，过高的 Tb2O3 掺杂浓度对陶瓷组织致密化及性能

都不利。 
如果烧结温度降低到 1 760 ℃(见图 2(d))，样品

晶体颗粒的平均尺寸约为 30 μm，没有出现高温烧结

时的晶粒异常生长现象，特别是微观组织致密且晶体

颗粒分布十分均匀。研究证明烧结温度对晶界上掺杂

元素的分布及其临界固溶浓度具有决定性作用[13]。在

一定温度下，添加剂在晶粒表面反应形成的液膜能够

降低表面能，稳定或抑制晶粒长大。当超过某一临界

温度，由于固液之间的表面张力作用，掺杂助剂与基

体反应生成的液膜偏聚，反而促进局部晶粒生长，造

成异常生长。因此适当降低烧结温度有利于微量液膜

的均匀分布，抑制晶粒异常生长[14]。与其他多数稀土

掺杂一样，稀土 Tb 元素对氧化铝的润湿性较好。在

适当的温度和较低掺杂浓度时，Tb2O3 能够均匀地分

布在晶粒的晶界上，均匀分布在晶界上的 Tb2O3 参与

反应形成非晶液膜，降低晶界扩散动力，抑制晶界扩

散速率，起到细化晶粒的作用。但当温度较高时，在

局部位置的液膜可能发生偏聚并促进晶粒沿着某个晶

向加速生长，造成部分颗粒明显呈长板状形态。 
图 3 所示为掺杂不同元素后透明氧化铝陶瓷断口

的 SEM 像。与表面形态相对应，重稀土氧化物 Tb2O3

掺杂样品的颗粒尺寸比 CaO 掺杂氧化铝样品颗粒小。

由图 3(a)可见，CaO 掺杂样品 SEM 断口中绝大部分过

度生长的粗大颗粒表现为沿晶界断裂。由于粗大的晶

粒和粗细颗粒比值严重影响了氧化铝陶瓷管的应力−
应变特性，使其在金属化封装过程中容易开裂。 

掺杂 Tb2O3 的氧化铝透明陶瓷的断口组织颗粒细

小，虽然同样属于沿晶断裂，但其中低掺杂浓度陶瓷

样品的颗粒细小，断裂途径曲折(见图 3(b))。随着

Tb2O3 浓度提高，晶体颗粒长大，沿晶断裂的晶面扩

大，晶粒组织的不均匀性也增大；当 Tb2O3 掺杂浓度

进一步提高到 0.02 %时，在晶粒边界和晶粒三角接触

顶点的位置出现微量残余气孔(见图 3(c))。图 3(d)所示

为降低烧结温度到 1760℃时低掺杂浓度的断裂形貌。

由图 3(d)可看出，晶粒异常生长被有效排除，断裂面

为沿晶界断裂，烧结组织致密，无裂纹与残余气孔，

颗粒细小而且尺寸分布十分均匀。 
许多研究表明，掺杂 Y 和 La、Nd 稀土元素对氧

化铝烧结致密化和组织形态有显著地影响[15−17]。由于

Al3+(半径为 0.054 nm)和这些稀土离子的半径值相差

很大，弹性能作用使得这些离子易于偏聚在晶粒边界

上[17]；Tb3+(半径为 0.092 nm)具有与上述稀土离子相

近的性质，且随着浓度的提高，Tb3+在晶界上偏聚的

趋势更加明显。当掺杂离子达到过饱和浓度时，在氧

化铝晶界上稀土离子偏聚区域往往出现异常促进传质

的特性。适当降低烧结温度，有利于微量稀土 Tb 元

素润湿晶界及均匀分布，并抑制晶粒长大。由于稀土 
 

 
图 3  氧化铝电弧管断口的 SEM 像 

Fig.3  SEM images of fracture surface of alumina arc tubes: (a) Sample C; (b) Sample T1; (c) Sample T3; (d) Sample T4 
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离子在晶界上处于过饱和状态，在无序的“流体状”的
界面区域，传质速率的提高促进了陶瓷致密化。另外，

在还原气氛下，掺杂 Tb 元素的价态发生变化，提高

氧化铝晶体中的点缺陷浓度，也会对低温烧结时扩散

致密化起到促进作用。 
 
2.3  不同元素掺杂样品的力学性能 

在试样形状和尺寸完全相同的条件下，径向压溃

强度决定于试样破裂时的载荷大小。因此，压溃强度

值可以定性说明不同掺杂对样品力学性能的影响(见
图 4(a))。采用低浓度 Tb2O3掺杂，在 1 760 ℃温度下

烧结的透明氧化铝陶瓷样品压溃破断载荷以及形变量

最大；随着掺杂浓度的提高，破断载荷和形变量值略

有降低(见图 4(b)和(c))。相比之下，CaO 掺杂透明氧

化铝样品的形变量最低，压溃破断载荷值不足 Tb2O3  
 

 
图 4  氧化铝管压溃后应力—应变曲线 

Fig.4  Stress— strain curves of crushing Al2O3 tubes: (a) 

Sample T4; (b) Sample T1; (c) Sample T2; (d) Sample C 

掺杂样品的一半。较低浓度的 Tb2O3 掺杂配合较低烧

结温度有利于提高透明氧化铝电弧管的力学强度。 
Carniglia[18]研究表明，减小氧化铝的平均颗粒直

径能够有效提高其室温强度。由于样品 T4 和 CaO 掺

杂的透明氧化铝陶瓷管相对密度基本相同，可以认为

陶瓷微观组织特征的差异是造成陶瓷放电管应力−应
变行为不同的主要原因。因 CaO 掺杂样品组织具有双

峰型晶粒分布特征，在封装过程中产生的外热机械应

力作用下，粗细晶粒间的应力分布不均匀，且平直的

晶界不利于阻止裂纹扩展，往往造成陶瓷管开裂。与

之相反，较低温度烧结掺杂 Tb2O3 的氧化铝陶瓷晶粒

细小、晶粒尺寸分布均匀，具有较高的强度与韧性。

因此，Tb2O3 掺杂改善氧化铝电弧管的组织形态是消

除封装裂纹的关键。 
 

3  结论 
 

1) 在相同工艺条件下，相对于 CaO 掺杂样品粗

大晶粒组织，添加微量的 Tb2O3 可以降低氧化铝陶瓷

晶体颗粒尺寸。 
2) 在较低烧结温度下，Tb2O3 掺杂能显著提高颗

粒尺寸分布的均匀性，消除晶粒异常生长，有效地改

善透明氧化铝陶瓷电弧管的力学性能。 
3) 当 Tb2O3掺杂含量较高时，对微观组织形态会

产生不利影响。 
4) 添加重稀土元素 Tb 能使烧结温度等工艺参数

的调整范围和灵活性加大，适合工业制造氧化铝陶瓷

电弧管。 
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