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掺杂 TEOS 的 YAG 透明陶瓷相转变、烧结及微观组织 
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摘  要：分别添加 0.3%~3.0%(质量分数)的正硅酸乙酯(TEOS)为烧结助剂，利用液相烧结合成钇铝石榴石

(Y3Al5O12，YAG)透明陶瓷。结果表明：液相生成是一种动态过程，最低形成温度约为 1 400 ℃。烧结体相对密度

随着烧结温度的升高而明显增大，且烧结助剂对致密化过程的促进作用与其含量有关。当 w(TEOS)≤0.5%时，

TEOS 能够更明显地促进烧结，TEOS 含量对真空烧结后烧结体内残留硅酸盐相的数量、分布和显微结构产生很

大的影响。当 w(TEOS)≤0.5%时，Y2Si2O7 与 Al2O3·SiO2(MUL)固溶于 YAG 晶粒内，晶界处没有残留第二相；当

w(TEOS)为 2%和 3%时，过量的 Y2Si2O7 与 MUL 在晶界析出而成为散射源，严重损害陶瓷的光学性能。 
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Abstract: The transparent YAG ceramics were prepared by liquid phase sintering (LPS) with 0.3%~3.0%TEOS (mass 
fraction) as sintering additive. The results indicate that the formation of the liquid phase is a continous course, and the 
initial formation temperature for the liquid phase is about 1400 ℃. The relative density of sintered bodies increases with 
increasing sintering temperature. The different enhanced densification is a result of the different additive content. The 
sintering process is obviously improved in the doping sample with w(TEOS)≤0.5%. The content of TEOS has a strong 
inflence on the quantity and distribution of the remaining metasilicate phases and the microstructure of the 
vacuum-sintered bodies. When w(TEOS)≤0.5%, Y2Si2O7 and Al2O3·SiO2 (MUL) phases exist in YAG grains and the 
second phase at the grain boundary is not observed. When w(TEOS) are 2% and 3%, surplus Y2Si2O7 and MUL appear at 
the grain boundary and become the scattering source to damage the optical performance strongly. 

Key words: transparent YAG ceramics; liquid phase sintering; liquid phase content; Y2Si2O7；3Al2O3·2SiO2(MUL) 
                      

 
YAG(Y3Al5O12，钇铝石榴石)晶体因其具有良好的

可见光和红外光透过率，是一种优良的固体激光材  
料[1−5]，引起了人们的广泛关注。YAG 单晶体通常采

用 Czochralski 法制备，但生长周期长，条件苛刻。因

此，利用烧结方法研制低成本的且有接近 YAG 单晶

体光学性能的多晶体透明陶瓷具有重要的意义。 
YAG 透明陶瓷通常采用固相烧结法制备。固相反

应法[6−12]使用高纯度的 Y2O3和 Al2O3粉体为原料，与

湿化学法合成 YAG 多晶体[13−14]相比，具有成本低、

易于控制配比等优势。为获得具有高透光率的透明陶 
                                  
基金项目：国家杰出青年基金资助项目(50425413)；国家自然科学基金重大资助项目(50990303) 
收稿日期：2008-07-18；修订日期：2010-04-26 
通信作者：孙旭东，教授，博士；E-mail: xdsun@mail.neu.edu.cn 



第 20 卷第 6 期                         吕光哲，等：掺杂 TEOS 的 YAG 透明陶瓷的相转变、烧结及微观组织 

 

1221
 
瓷，添加烧结助剂是比较常用的方法，例如在 Al2O3

中加入 MgO[15]、在 MgAl2O4中加入 CaO[16]、在 AlN
中加入 CaF2

[17]等。有些烧结助剂在高温烧结时形成晶

间液相，加快了物质的扩散与传输速率，从而促进了

透明陶瓷的致密化。与固相烧结相比，液相烧结可使

材料在较低温度获得致密的烧结体，有利于提高材料

的光学性能。YAG 透明陶瓷的制备通常添加正硅酸乙

酯(TEOS)，TEOS 在与原料湿法混合过程中可水解生

成 SiO2，促进 YAG 的烧结致密化过程。虽然 TEOS
已是公认的 YAG 透明陶瓷有效的烧结助剂，但其烧

结机理还缺乏系统的研究。本文作者系统研究 TEOS
在 YAG 透明陶瓷烧结过程中的作用，分析液相形成

的温度、过程、生成量对烧结体致密化、残留硅酸盐

相的数量和分布及陶瓷显微结构的影响。 
 

1  实验 
 

采用的高纯 Y2O3(99.99 %)和 Al2O3(99.99 %)超细

原始粉料均购自广东惠州瑞尔化学科技有限公司，粉

体平均粒径分别为 70 和 200 nm。称量上述两种原料，

以保证 Y 与 Al 的摩尔比符合化学式 Y3Al5O12。在原

料中分别添加 0.3%、0.5%、2%、3%的正硅酸乙酯

(Tetraethyl orthosilicate, TEOS)作为烧结助剂(分别相

当于 0.001 4%、0.002 3%、0.009 3%、0.014%(摩尔分

数)的 SiO2)，以无水乙醇为球磨介质，混合粉料球磨

10 h 并于 60 ℃烘干，然后在空气气氛于 1 300 ℃煅烧

4 h。煅烧后的粉体采用钢模双向压制成型，压制压力

为 200 MPa，压制后的坯体直径为 16 mm，厚度为 2.5 
mm。烧结采用 VSF−7 型真空炉，于 1 300~1 700 ℃真

空烧结 15 h，真空度大于 1×10−3  Pa。 
利用排水法测量烧结体的相对密度。采用日本理

学(Rigaku)D/MAX–RB 型 X 射线衍射仪(XRD)，利用

CuKα辐射 Ni 滤波分析原料粉体及其在不同煅烧温度

下的物相组成。扫描速度为 8(˚)/min，2θ 角扫描范围

为 10˚~60˚。采用日本岛津 SSX−550 型扫描电子显微

镜(SEM)结合能量散射型 X 射线光谱仪(EDX)分析晶

界的微观结构、元素成分分布。样品热蚀条件为      
1 500 ℃，2 h，空气气氛。 
 

2  结果与讨论 
 
2.1  烧结液相的产生及含量变化 

图 1所示为Al2O3和Y2O3混合粉体在1 000~1 700 

℃煅烧后的物相。由图 1 可以看出，经 1 000 ℃煅烧

后，YAM(Y4Al2O9)相首先出现，同时仍残留有未反应

的 Al2O3 和 Y2O3；当煅烧温度达到 1 300 ℃时，

YAG(Y3Al5O12)相为粉体的主要成分，但仍残留有

YAP(YAlO3)和YAM；经 1 500 ℃ 煅烧后，得到纯YAG
相。 
 

 
图 1  不同温度煅烧后粉体的 XRD 谱 

Fig.1  XRD patterns of raw powders calcined at different 

temperatures 

 

FABRICHNAYA 等[18]的研究表明，YAG-SiO2 氧

化物间通过固相反应可以生成 Y2Si2O7、莫来石

(3Al2O3·2SiO2，MUL)硅酸盐相。现选取 SiO2 的摩尔

分数为 80%和 20%的成分点为例，详细说明液相生成

过程。 
1) SiO2的摩尔分数为 80%(简记为条件Ⅰ)： 
当温度达到约 1 230 ℃时，体系由 MUL+ 

Y2Si2O7(β)+SiO2(TR)三相组成。随着温度的升高，体

系中将发生如下反应[18]： 
当温度达到 1 347 ℃时，发生晶型转变： 

Y2Si2O7(β)→Y2Si2O7(γ)                       (1) 
转变完成后体系组成为 MUL+Y2Si2O7(γ)+ SiO2(TR)。 

当温度达到 1 380 ℃时，发生四相转变： 
MUL+Y2Si2O7(γ)+SiO2=LIQ                   (2) 
转变完成后，体系由新生成的液相和剩余的 MUL 和
SiO2组成，即 LIQ+MUL+ SiO2(TR) 

当温度达到约 1 420 ℃时，发生三相转变： 
MUL+SiO2→LIQ                            (3) 
转变完成后，体系组成为 LIQ+ SiO2(TR) 

当温度达到约 1 480 ℃时，发生晶型转变： 
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SiO2(TR)→SiO2(CR)                        (4) 
转变完成后体系仍由 LIQ+SiO2(CR)组成。 

2) SiO2摩尔分数为 20%(简记为条件Ⅱ)： 
当温度达到约 1 230 ℃时，体系由 YAG+Al2O3+ 

Y2Si2O7(β)三相组成。随着温度的提高，体系中将发生

如下反应[18]： 
当温度达到约 1 347 ℃时，发生晶型转变： 

Y2Si2O7(β)→Y2Si2O7(γ)                       (5) 
转变完成后体系组成为 YAG+Al2O3+Y2Si2O7(γ)。 

温度达到 1 452 ℃时，发生四相平衡转变： 
YAG+Al2O3+Y2Si2O7(γ)=LIQ                  (6) 
转变完成后，体系由新生成的液相和剩余的 Al2O3 和

YAG 组成，即 LIQ+YAG+Al2O3。 
当温度达到约 1 690 ℃时，发生三相平衡转变： 

YAG+Al2O3→LIQ                           (7) 
转变完成后，体系组成为 LIQ+YAG。 

TEOS 水解后生成的 SiO2位于烧结体的晶界。在

升温过程中，在相界面的 SiO2一侧，可发生类似于条

件Ⅰ的化学反应，当烧结温度达到 1 380 ℃左右时，

按照反应式(2)生成液相；在相界面的 YAG 一侧，SiO2

含量少，类似于条件Ⅱ的情况。在 1 452 ℃时，按照

反应式(6)的化学反应生成液相。以上分析表明，对于

添加 SiO2的 YAG 陶瓷，液相可以在较低烧结温度下

(约 1 400 ℃)开始生成，液相含量随烧结温度的升高而

不断增多。 
图 2 所示为添加不同含量 TEOS 样品的 XRD 谱。

所有样品均在真空条件下，1 700 ℃烧结 5 h。由图 2
可知，不含添加剂的样品中所有的衍射峰高都对应单

相 YAG，而对于含有添加剂的样品，无论含量多少，

真空烧结后都可以观察到 Y2Si2O7和 MUL 的衍射峰。 
 

 
图 2  真空烧结后样品的 XRD 谱 

Fig.2  XRD patterns of vacuum-sintered samples 

这说明添加了 TEOS 的样品在烧结和随后冷却过程中

确实形成了 Y2Si2O7和 MUL 相。由相图可见，本实验

成分下室温的相组成应为 YAG+Al2O3+ Y2Si2O7，这说

明 MUL 形成后比较稳定。 

 

2.2  液相烧结过程分析 
图 3 所示为液相烧结样品相对密度与烧结温度和

烧结助剂含量的关系。由图 4(a)可以看出，液相烧结

初期(1 400~1 500 )℃ ，烧结体相对密度随烧结温度的

升高而明显增大，例如，0.5%的样品相对密度由     
1 400 ℃时的 79.3%增加到 1 500 ℃时的 94.9%。根据

以上对 YAG-SiO2 准二元系相图的分析，液相可以在

较低烧结温度下(约 1 400 ℃)开始生成，液相含量随烧

结温度的升高而不断增多，有利于颗粒在毛细管力驱

使下形成密排，因此烧结体致密化程度明显得到提高。

液相烧结中后期(1 500~1 700 )℃ ，由于气孔已基本消

失，颗粒间距很小，液相填充孔隙变得更加困难，因

此液相的存在对 YAG 陶瓷致密化过程的影响与液相 
 

 
图 3  液相烧结样品的相对密度与烧结温度和烧结助剂含

量的关系 

Fig.3  Relationships between relative density of samples by 

LPS and sintering temperature and additive content 
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烧结初期相比有所减弱。 
通常认为，在液相烧结的颗粒重排、溶解−沉淀

和后期聚合 3 个过程中，颗粒重排阶段经历的时间很

短，因此烧结初期的样品很难获得完全致密[19]。重排

过程结束后，样品的相对密度主要通过溶解−沉淀作

用得到提高。研究表明，液相含量越高，液相烧结样

品的致密速度也越快[20−21]。因此，在添加剂含量较低

时(w(TEOS)≤0.5%)，样品相对密度随液相含量的提

高而明显增大(见图 3(b))。更多的添加剂(如 w(TEOS)
为 2%和 3%)虽然可以增加少量的晶间液相，但对于颗

粒的重排致密化和溶解−沉淀过程来说贡献非常有

限，与 w(TEOS)≤0.5%时相比，并不能更显著地促进

液相烧结(见图 3(b))。 
根据综合烧结作用理论[19]，密度与温度倒数之间

有如下关系：  

T
1lnln

m
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−
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ρρ                          (8) 

 
式中：ρm、ρ和 ρ0分别为材料的理论密度(YAG，4.55 
g/cm3)、烧结体在某烧结温度下的烧结密度和生坯密

度(2.10 g/cm3)。对添加 0.5%TEOS 的 YAG 样品不同

温度烧结后的实验数据进行回归处理，可得到表征密

度和烧结温度关系的烧结回归方程： 
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烧结方程的回归直线和实验值如图 4 所示。从图

4 可看出，实验值与回归直线计算值基本吻合。这说

明 YAG 陶瓷的液相烧结过程是扩散、流动和物理化

学反应综合作用的过程[19]。 
 

 
图 4  密度与烧结温度关系的烧结方程回归线 

Fig.4  Regression line of density on sintering temperature 

2.3  TEOS 添加量对烧结体内残留硅酸盐相的数量

和分布的影响 
样品经过液相烧结，相对密度已达到 99%，残留

液相位于晶界处。由于 Si4+的半径(0.041 nm)稍小于

Al3+的半径(0.055 nm)，二者差远小于 15%。当 SiO2

含量较低时(≤0.5%)，Si4+可替代部分 YAG 晶体四面

体格位中的 Al3+[22]， 由于两种元素原子价和晶体结构

类型的差异，这种置换是有限的。当 SiO2含量较高时

(为 2%和 3%)，Si4+含量超过了固溶极限，最终 Y2Si2O7

和 MUL 以第二相的形式存在于晶界处。由此可知，

TEOS 含量是决定烧结体晶粒和晶界处残留硅酸盐相

数量及分布的关键因素。这一结果同样可以通过对晶

粒和晶界处进行 SEM 检测得到证实。 
图 5 所示为真空烧结后样品的显微组织。图 6 所

示为添加 2%TEOS的YAG陶瓷的 SEM像和晶界处的

EDX 谱。由图 5 可看出，添加 0.3%和 0.5%的样品中，

晶界处没有明显的第二相。但是，在添加剂含量为 2%
时(见图 6(a))，样品中可以清晰看到沿晶界分布的第二

相。由 EDX 分析结果可知，晶界位置的第二相为富

钇相(见图 6(b))。图 7 所示为添加不同含量烧结助剂

的样品烧结后的实物照片。从图 7 可以看出，当添加

剂含量为 0.5%时，样品完全透明(见图 7(b))；当添加

剂含量小于或大于 0.5% 时，试样呈半透明状态(见图

7(a)和(c))。 
 

 

图 5  添加不同量 TEOS 真空烧结后样品 SEM 像 

Fig.5  SEM images of vacuum-sintered samples with different 

amounts of TEOS additive: (a) 0.3%; (b) 0.5% 
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图 6  添加 2%TEOSYAG 陶瓷 SEM 像和晶界处的 EDX 谱 

Fig.6  SEM image (a) and EDX spectrum (b) of grain 

boundary phase of YAG ceramics with 2%TEOS 
 

 

图 7  添加不同含量烧结助剂 YAG 陶瓷真空烧结后的照片 

Fig.7  Photos of vacuum-sintered samples with different 

additive contents: (a) 0.3%; (b) 0.5%; (c) 2% 
 

烧结后期由于晶界上的气孔已经很少，气孔对晶

界的定扎作用大大降低，同时较高的烧结温度造成晶

界以较快的速度迁移，因此，少量残留气孔可能被捕

获而进入晶体内部，导致致密化过程大大减慢。烧结

过程中液相的存在可以使固−固界面转变为固−液界

面，界面能的降低导致晶界迁移速率的降低，从而减

少气孔被捕获的几率(见图 6(a)和(b))。在添加剂含量

为 2%的样品中，由于添加过量的 TEOS 会造成以

Y2Si2O7 为主要成分的硅酸盐第二相富集于晶界(见图

7(a))。对于含量为 0.5%的样品，由于可以产生适量的

液相，既保证烧结的顺利完成，使烧结体获得较高的

相对密度，又利于硅酸盐相通过扩散进入晶粒内，从

而有效避免由于晶界处第二相的存在引发光的散射, 
保证陶瓷具有良好的透明度(见图 7(b))。 

 
3  结论 
 

1) 添加正硅酸乙酯(TEOS)为烧结助剂的 YAG 陶

瓷，在烧结和随后冷却过程中形成了 Y2Si2O7和 MUL
相，其烧结过程是物质扩散、流动和物理化学反应综

合作用的结果。TEOS 的存在明显促进了材料的致密

化。当添加剂含量不大于 0.5%时，样品的相对密度随

液相数量的提高而快速增大；但当含量大于 0.5% 时，

液相数量的提高并不能进一步促进材料的烧结。 
2) TEOS 含量对真空烧结后烧结体残留气孔和硅

酸盐相的数量和分布产生很大的影响。当含量为 0.5%
时，既保证液相烧结的顺利完成，样品中无残留气孔

存在，又利于硅酸盐相通过扩散进入晶粒内，从而有

效避免由于晶界处第二相的存在引发对光的散射；当

液相含量小于 0.5%时，烧结体不能达到完全致密，残

留气孔位于晶粒内部和晶界处；当液相含量远大于

0.5%时，由于过量的 Y2Si2O7 在晶界析出，损害陶瓷

的光学性能。  
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