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摘　要　采用一种基于溶胶Ｇ凝胶法的快燃技术来合成钇铝石榴石(YAG,Y３Al５O１２)前驱体纳米粉体,并将其与

传统溶胶Ｇ凝胶法所制样品进行比较.结果表明:两种方法获得的 YAG 物相纯度基本一致.但是,快燃技术合成的

YAG粉末形状单一,颗粒之间的连接较为松散,以软团聚为主,且颗粒粒径偏差小,其平均粒度为６３nm;而传统溶胶Ｇ
凝胶法合成的 YAG粉末形状非常不规则,种类繁多,颗粒之间的连接较为紧密,较多的呈现硬团聚的特征,且颗粒粒

径也有较大的偏差,其平均粒度约为８５nm.
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　　钇铝石榴石(YAG,Y３Al５O１２)具有优异的光学

性能和激光性质,可以通过 Nd３＋ 掺杂而被用作激光

材料[１Ｇ２],而 且 已 经 获 得 了 很 好 的 性 能[３].掺 杂

Ce３＋ 、Eu３＋ 和 Tb３＋ 等还可以用作超短余辉荧光粉,
在等离子平板显示(PDP)、阴极射线管(CRT)和发

光二极管(LED)等方面用途甚广[４Ｇ６].不过,无论掺

杂与否,所制备的粉末纯度、粒度和分散性均是不得

不考虑的重要指标.
目前,制备 YAG粉末的方法较多,总体分为固

相法[７]和液相法两种,主要有高能球磨、溶胶Ｇ凝

胶[８]和共沉淀等方法.固相法是由固体氧化物煅烧

反应生成,而液相法是由盐形成溶液,使得离子在分

子水平上接触,反应距离缩短,所需要的能量也减

少,从而降低了反应温度,使反应更加容易进行.还

有一 种 介 于 固 相 和 液 相 之 间 的 方 法,就 是 燃 烧

法[９Ｇ１０].一般的燃烧法是将固态的盐与有机还原剂

添加少量溶剂(一般是蒸馏水)混合,再将蒸馏水蒸

发掉,溶液由液态变为溶胶态,再变为凝胶态.在凝

胶态下升高到一定温度燃烧,再将燃烧所得粉末在

较高的温度下煅烧即得到 YAG前驱体粉末.该法

相对较为简便,实施亦容易,因此较多的研究者均采

用此法进行实验,但是,在实施过程中产物的影响因
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素较多,得到各方面性能良好的物质还是有一定的

难度.为此,很多研究者对实验方法进行了改进,并
取得了一定的成果[１０Ｇ１１].如谢慧财等[１１]采用超临

界技术,王絮等[１２]采用机械力化学法,都取得了较

好的效果.而刘振等[１３]采用一种快速溶胶Ｇ凝胶法

制备了 YAG∶Ce３＋ 荧光粉,并与常规溶胶Ｇ凝胶方法

进行了对比,证明该荧光粉物相与传统溶胶Ｇ凝胶法

基本一致,但是结晶性能、形貌、激发与发射光谱均

优于传统溶胶Ｇ凝胶法.不过,该研究者没有指出其

快速溶胶Ｇ凝胶法与传统的溶胶Ｇ凝胶法有何区别,
并且没有从理论上分析其速度有多快.此外,李彬

等[１４]采用快速升温方法制备了 Al２O３/YAG 共晶

陶瓷,热量来源是 Ti和C的燃烧反应,其实际上为

固相法制备陶瓷块体,效果虽然较好,但也没有对热

传递过程进行理论上的分析.
因此,本研究在课题组前期工作的基础上[９,１５],

即基于凝胶燃烧,采用一种新的快燃技术来合成

YAG粉末,与常规工艺结果进行对比分析,并从理

论上分析了该法的可行性和技术优势.

１　实验部分

１􀆰１　原料

Y(NO３)３􀅰６H２O;Al(NO３)３􀅰９H２O;柠檬酸

(分析纯).

１􀆰２　样品的制备

将高纯 Y(NO３)３􀅰６H２O 和 Al(NO３)３􀅰９H２O
按 Y３Al５O１２的化学计量比配料,再与柠檬酸按照

６∶５的质量比混合,加入适量蒸馏水于７０℃加热,

３００r/min搅拌使其完全溶解后,继续加热搅拌待其

水分完全蒸发,继续干燥使得样品成为白色粉末,所
得产物均匀分为两份.

将上述一份样品直接放入９００℃的马弗炉中,
保温煅烧２h,得到的 YAG粉末,记做１＃ 样品;另一

份样品置于马弗炉中,以１０℃/min的速率升温至

９００℃后,保温煅烧２h,得到的 YAG 粉末,记做２＃

样品.其中１＃ 样品为快燃技术所制样品,２＃ 样品

为传统技术所制样品.

１􀆰３　测试与表征

采用差热分析仪(TGAＧDSC,NETZSCHSTA４４９c
型,德国耐驰公司)测量前驱体的差热Ｇ热重曲线;采
用 X射线衍射仪(XRD,X􀆳PertPRO 型,荷兰帕纳

科公司)对样品进行物相分析;采用扫描电子显微镜

(SEM,SＧ４２００型,日立日立公司)表征粉体形貌.

２　结果与讨论

２􀆰１　样品在炉内的受热情况分析

按照前述的实验过程,对于快速煅烧样品而

言,炉内初始温度为９００℃,将处于室温下的样品

突然 放 入 炉 中,其 将 在 极 短 的 时 间 内 升 温 至

９００℃,并且处于坩埚内的粉末样品所受到的热辐

射是均匀的.
另一方面,炉子加热时,总会与周围的环境有热

交换,即温度会有波动.但是就样品所处的小区域

而言,可以认为是封闭的,始终为９００℃,因此其热

扩散率(α,m２/s)可由式(１)计算而得[１４].
α＝KL２t－１/２ (１)

　　式中,L 为试样厚度,m;t１/２为试样背面温度升

到最大值的１/２所需的时间,s;K 为常数,在试样

无热损失时,恒为０􀆰１３９.
放在坩埚中的样品是 YAG 前驱体粉末,经过

一定的烘干后,其成分及比例较为复杂.初始加入

药品为柠檬酸、硝酸钇、硝酸铝及蒸馏水,混合均匀

后搅拌蒸发,水的量减少,从而由溶液至溶胶再到凝

胶,最后干燥成为粉末,基本上就为只有柠檬酸、硝
酸钇和硝酸铝的均匀混合物.因此当加热时,各个

离子是有限的,温度升高亦均匀进行[１６],由此,温度

升高时间与升温距离见式(２).

t＝
x２

A２D
(２)

　　式中,t为扩散时间,s;x 为扩散深度,m;D 为

扩散系数;t为扩散时间,s;A 为高斯分布常数.
由式(２)可知,扩散时间与样品厚度的平方成正

比,其结果与式(１)一致.本实验中样品处于坩埚

中,加热是从炉腔的左右侧进行的,因此,仅考虑坩

埚腔体的一侧即可(见图１).

图１　坩埚剖视图

图１中的粉末样品不是直接接受到炉子的热辐

射,而是通过介质坩埚.坩埚被加热后,对于粉末样

品而言,主要是以热传导的方式进行.对于坩埚,其
热扩散率(α)由式(３)表示[１６Ｇ１７].

α＝
λ

ρCp
×１００％ (３)
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　　式中,λ 为导热系数,W/(m２􀅰K);ρ 为密度,

kg/m３;Cp 为比热,J/(kg􀅰K).

Cp 可由式(４)计算.

Cp ＝
Q

M(Tm －Ta)
(４)

　　式中,Q 为试样吸收的能量,J;M 为质量,kg;

Tm 为最终温度,K;Ta 为初始温度,K.
各温度之间的关系由式(５)表示.

Ts－Tc

Tc－T０
＝

４
π

(e－π２ατ
L２ －

１
３e－９π２ατ

L２ ＋
１
５e－２５π２ατ

L２ －
１
７e－４９π２ατ

L２ 􀆺)(５)

　　式中,Ts 为炉内环境温度,K;Tc 为中心层温

度,K;To 为样品初始温度,K;ατ
L２为傅里叶准数;e

为２􀆰７１８;L 为式样厚度,m;τ为时间,s.
式(５)在收敛的情况下,取对数整理后得到式

(６).
Ts－Tc

Tc－T０
＝

８
π２

(e－π２ατ
L２ －

１
９e－９π２ατ

L２ ＋
１
２５e

－２５π２ατ
L２ －

１
４９e

－４９π２ατ
L２ 􀆺)(６)

　　与式(５)一致,在收敛时,整理后与式(５)相比,
得到式(７).

Ta ＝Ts－
２
π

(Ts－Tc) (７)

　　即,当样品中心层温度与炉内的环境温度一致

时,样品的整体瞬时温度将与炉温一致.实验中的

坩埚为刚玉,传热极快,并且厚度很薄,为０􀆰３mm,
因此与前驱体粉末样品整体温度达到一致的时间相

比,其传热时间可以忽略.而粉末温度一致的时间,
按照式(１)和(２)的分析,与粉末在坩埚内形成的柱

体直径的平方成正比,此外还与３种混合物柠檬酸、
硝酸钇和硝酸铝的热扩散率有关,而温度升高到

６００℃时,柠檬酸已经燃烧,带来的热量也可以提高

热传导速度,因此坩埚内的热传递在数秒之内即可

完成.

２􀆰２　TGAＧDSC分析

样品煅烧之前的 TGAＧDSC曲线见图２.由图

可知,在１２０~１６０℃之间,样品的失重最多,大约为

２６％,而在１９０℃以下,样品的总失重只有３４􀆰４７％.
这时,主要是 Al和 Y 的硝酸盐及柠檬酸失去结晶

水,其后样品 的 失 重 则 大 大 变 缓[８,１１].在 １９０~
３６０℃之间失重约为１３􀆰１７％,这是由于柠檬酸燃烧

造成的.３６０~５４０℃之间的失重为５􀆰２１％,对应于

硝酸 盐 的 分 解.而 ５４０~９００℃,样 品 失 重 达 到

１８􀆰０７％,这是由于 YAP(YAlO３)、YAM(Y４Al２O９)
和 YAG相的生成引起的.

图２　前驱体粉末的 TGAＧDSC曲线图

根据以上分析,样品的总失重为７０􀆰９２％,主
要是由于结晶水的失去、柠檬酸的燃烧和硝酸盐

的分解造成的.而到８４０℃以上,粉末失重明显

变缓.
由图中DSC曲线可知,在２４０􀆰４℃有一个放热

峰,为柠檬酸的燃烧.８６３􀆰０℃也有一个明显的放热

峰,这是 YAG相形成而放热,不过,热分析测试一

般存在滞后效应,因此形成 YAG 的温度应该在

８５０℃左右.

２􀆰３　XRD分析

图３为１＃ 样品和２＃ 样品的 XRD谱图.由图

可知,经过和JCPDS卡 PDF＃１６Ｇ０２１９比较,该晶

相为六方晶相,属于 P６３/mmc空间群,为 YAG.
两种方式制备的粉末都得到了较纯的 YAG 相,说
明在制备高纯 YAG 相的过程中,两种方式都是可

行的[１８Ｇ１９].这与刘振等[１３]采用快速溶胶Ｇ凝胶法制

备的 YAG∶Ce３＋ 荧光粉与常规溶胶Ｇ凝胶法得到的

粉末物相结果一致.因此,可以认为,无论采用哪一

种快速方法,对制备陶瓷前驱体粉末的物相没有

影响.

图３　１＃ 样品和２＃ 样品的 XRD谱图

２􀆰４　SEM 分析

图４为１＃ 样品和２＃ 样品的SEM 图.由图可

见,１＃ 样品的晶粒度较为均匀,有部分团聚也较为

松散,为软团聚,而２＃ 样品的离散性较大,团聚体也

较为紧密.不仅如此,２＃ 样品的粉末形状还较为复
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杂,多为两个或者多个粉末连成一片,呈直条状或者

曲条状.而１＃ 样品的粉末基本上没有这些情况出

现,其粒度最小低于５０nm,一般在１００nm 之内,平
均粒度约为６３nm.但是２＃ 样品的粉末分散性较

大,均一性也较差,其较小的粉末粒度亦为５０nm 左

右,而更多的是超过１００nm 的较粗颗粒,平均粒度

约为８５nm.
由此可见,快燃技术有利于粉末的分散性和粉

末外形的单一性.一些文献表明[２,１０,１２],匀速升温

至凝胶燃烧而得到的粉末有的分散性和外形也比较

单一,但是根据其结果分析,其一致性较弱.

图４　１＃ 样品(a)和２＃ 样品(b)的SEM 图

３　结论

作为一种较为新颖的方法,快燃技术可以较好

地制备出 YAG粉体,且由该法制备的 YAG粉末颗

粒间偏差较小,平均粒度为６３nm,其分散性较好,
粉末间的接触较为松散,以软团聚为主,基本上看不

到有硬团聚存在.此外,其纯度也较高,并且其粉末

的形状较为简单.
由传统溶胶Ｇ凝胶法制备的 YAG 粉末颗粒间

偏差较大,平均粒度约为８５nm,且粉末间接触较为

紧密,分散性较差,团聚较多.有数个粉末凝聚的长

条或者曲条状连接体,显示为相对稳定的硬团聚,整
体形状多样,较为复杂.
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