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烧结助剂对氮化硅陶瓷热导率和力学性能的影响 
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摘  要：以氮化硅(α 相≥95%，平均粒径 0.5 μm)为原料，添加 MgO–Y2O3为复合烧结助剂，采用气压烧结技术制备了 β 相

高导热氮化硅陶瓷。研究和讨论了烧结助剂含量和比例对氮化硅陶瓷致密化过程、热导率、力学性能和显微结构的影响。结

果表明：当烧结助剂添加量为 5%MgO+4%Y2O3时，使用气压烧结在 1 890 ℃烧结 2 h，试样的热导率可达到 85.96 W·m–1K–1，

抗弯强度达到 873 MPa，断裂韧性为 8.39 MPa·m1/2；在烧结过程中 Y2O3 与 Si3N4反应形成化合物固定在晶界处，减少了固溶

进氮化硅晶格中氧的含量，起到了净化氮化硅晶格的作用，提高了烧结试样的热导率；过量的 MgO 或 Y2O3在烧结过程中形

成的化合物残留在晶界处，降低了材料的力学性能和热导率。 
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Effect of Sintering Aids on Thermal Conductivity and Mechanical Properties of Silicon  
Nitride Ceramics 
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Abstract: β-phase high thermal conductivity silicon nitride ceramics were prepared by sintering at 1 900 ℃ for 2 h using silicon 
nitride (α-phase≥95%, particle size 0.5 μm) as a raw material, and MgO–Y2O3 as a composite sintering aid. The effects of sintering 
aid content and ratio on the densification process, thermal conductivity, mechanical properties and microstructure of silicon nitride 
ceramics were discussed. The results show that when the addition amount of sintering aid is 5% MgO+4% Y2O3, the thermal 
conductivity, bending strength, fracture toughness of the sample sintered in air at 1 890 ℃ for 2 h can reach 85.96 W·m–1·K–1, 873 MPa 
and 8.39 MPa·m1/2, respectively. In the sintering process, Y2O3 reacts with Si3N4 to form a compound fixed at the grain boundary, 
which plays a role in purifying the silicon nitride lattice and improves the thermal conductivity of the sintered sample. Excessive MgO 
and Y2O3 will form compounds during the sintering process and remain at the grain boundary, which will reduce the mechanical 
properties and thermal conductivity of the material. 
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随着以微电子及信息技术为代表的高新技术迅

猛发展，以 CPU、IGBT 等为代表的电子电力芯片

向着高集成度、大功率、小体积等方向发展，单位

面积上焊接的半导体芯片数量越来越多，封装密度

愈来愈高，导致电路工作温度不断上升，热效应显

得尤为严重[1–5]。此外，随着近年来高铁、电动汽车、

电力机车、风力发电的快速普及，电子电力芯片的

应用场景也在逐年扩大，颠簸振荡的工作环境也对

提供承载和散热功能的基板材料提出了更为苛刻的

要求，目前广泛使用的高导热 AlN 陶瓷基板，虽然

导热率较高，但是其强度和断裂韧性较低(抗弯强度

通常为 300~400 MPa，断裂韧性为 3–4 MPa·m1/2)， 
 

收稿日期：2020–05–19。    修订日期：2020–05–28。 

基金项目：国家自然科学基金(51672147)资助项目。 

第一作者：刘  剑(1990—)，男，博士研究生。 

通信作者：谢志鹏(1957—)，男，博士，教授。 

 

 

Received date: 2020–05–19.    Revised date: 2020–05–28. 

First author: Liu Jian (1990–), male, Doctorial, candidate. 

E-mail: liujian16@mails.tsinghua.edu.cn 

Correspondent author: XIE Zhipeng (1957–), male, Ph.D., Professor.. 

E-mail: xzp@mail.tsinghua.edu.cn  
 
 
 



· 1866 · 《硅酸盐学报》    J Chin Ceram Soc, 2020, 48(12): 1865–1871 2020 年 

 

 

 
 

 

不能完全满足要求。大功率半导体主要是 IGBT 所

使用的散热基板，除了要具有高热导率外还应具备

可靠良好的机械性能[6–9]。 

一直以来，普遍认为氮化硅陶瓷不具备高导热

特性，直至 1995 年，Lighfoot 和 Haggerty 根据 Si3N4

结构提出氮化硅的理论热导 200–300 W·m–1K–1，还

具有电绝缘性好、热胀系数与单晶相近、无毒、高

强度等非常优异的性能，与 SiC 和 GaAs 等第三代

半导体芯片材料匹配良好[10]。氮化硅陶瓷已成为国

内外公认的兼具高强韧，高导热的新型半导体器件

用陶瓷基板材料。目前，国际上高导热氮化硅陶瓷

基板主要的供应商有美国罗杰斯公司和日本东芝

公司，其生产的高导热氮化硅陶瓷热导率大概

80~90 W·m–1K–1，抗弯强度和断裂韧性也分别能达

到 650 MPa 和 6.5 MPa·m1/2 左右。近几年来大量

学者针对高导热氮化硅陶瓷基板开展了一系列大

量的研究[11–20]。Zhou 等[14]使用 Y2O3–MgO 作为

烧结助剂，通过长时间的热处理工艺(60 h)获得了

177 W·m–1K–1 的氮化硅陶瓷，但抗弯强度仅为   

460 MPa；Hayashi 等[15]以 MgSiN2和 Yb2O3 作为烧

结助剂制备氮化硅，发现使用 MgSiN2代替 MgO 氮

化硅的热导率可以提高 20 W·m–1K–1；Hirao 等[13–19]

以稀土氧化物、非氧化物作为烧结助剂来制备高导

热氮化硅均取得不错的效果。但是这些研究都集中

在提高氮化硅的热导率上而并未探讨氮化硅的力学

性能，特别是这些研究工作采用长时间的烧结与保

温以及非氧化物的使用可能会导致氮化硅陶瓷力学

性能的下降以及生产成本的提高。 

在满足热导率和尽可能高的力学性能要求的前

提下，尽量降低生产成本，选用价格相对较低的

MgO–Y2O3 作为烧结助剂，使用气压烧结技术制备

了氮化硅陶瓷基板材料，为大批量的工业生产探索

方向。并系统的讨论了烧结助剂添加量、添加比例

对的氮化硅陶瓷物相、致密度、热导率、力学性能

的影响。 

1  实验 

1.1  样品制备 

原料为一种商业氮化硅粉体(α-Si3N4 含量≥

95%，平均粒径 0.5 μm)，作为烧结助剂的 MgO 和

Y2O3 均为化学纯。原料粉体的扫描电子显微镜照片

如图 1 所示。 

按配方设计将 Si3N4，MgO，Y2O3 以一定摩尔

比例混合后(配方比例如表 1 所示)，加入适量的无

水乙醇置于尼龙球磨罐中，放入氮化硅研磨球用行

星球磨机研磨 12 h。研磨好的陶瓷浆料在 70 ℃的

烘箱中干燥 5 h，干燥后的粉体经破碎、研磨后过

120目标准筛(筛孔尺寸125 μm)，获得最终混合粉体。 

 

图 1  氮化硅粉体原料的 SEM 照片 
Fig. 1  SEM image of raw α-Si3N4 powder 

 
表 1  烧结配方及试样编号 

Table 1  Sample number and compositon     x/% 

Sample No. Si3N4 MgO Y2O3 

SN5M2Y 93 5 2 

SN5M3Y 92 5 3 

SN6M2Y 92 6 2 

SN5M4Y 91 5 4 

SN6M3Y 91 6 3 

x—Mole fraction. 

 

使用10% (质量分数)浓度的PVB溶液对混合粉

体进行造粒，经造粒的陶瓷粉料装入磨具中压制成

60 mm×60 mm×10 mm 的陶瓷素坯，再进行冷等静压

处理，压力为 200 MPa，保压时间 60 s。将陶瓷素

坯放置在氮化硼坩埚中进行气压烧结，烧结温度为

1 890 ℃，保温 2 h。整个烧结过程中使用氮气气氛

保护，压力为 2 MPa。烧结后的陶瓷样品经切割、

研磨、抛光后进行性能表征。 

1.2  样品表征 

利用 Archimedes 原理测量烧结样品的体积密

度。根据美国 ASTM C1161—13 标准，使用万能力

学试验机测量陶瓷样品的抗弯强度，样品尺寸为  

3.0 mm×4.0 mm×36 mm (跨距 30 mm)，加载速率  

0.5  mm/min。根据美国 ASTM C1421—18 标准，使

用单边切口梁法测量陶瓷样品的断裂韧性，样品尺

寸为 2.0 mm×4.0 mm×20 mm (跨距 16 mm)，切口宽

度<0.2 mm，加载速率 0.05 mm/min。使用激光导热

系数测量仪(LFA467，NETSCH，Germany)测量样
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品的室温(25 )℃ 热扩散系数和比热容，样品尺寸为  

10 mm×10 mm×2.0 mm。采用 X 射线衍射仪(D8 

Focus，BRUKER，Germany)进行物相分析。使用场

发射扫描电子显微镜 (Zeiss，Merlin Compact，

Germany)观察陶瓷试样的微观形貌。   

2  结果与讨论 

2.1  氮化硅陶瓷物相分析 

图 2为经 1 890 ℃烧结保温 2 h后不同配方烧结

试样的 XRD 谱。从图 2 可以看出，5 组样品的主晶

相均为 β-Si3N4，说明在烧结过程中原始粉体中的

α-Si3N4 已经完全转变为 β-Si3N4。XRD 谱中没有发

现烧结助剂 MgO、Y2O3 的结晶相，说明烧结助剂

最终以玻璃相的形态存在或产生的结晶相含量不足

以被 XRD 检测到。此外可以看出，随着 Y2O3 添加

比例的升高，XRD 谱中逐渐出现了 Y2(Si3O3N4)的

特征峰，且随着 Y2O3 添加量的增加，Y2(Si3O3N4)

的衍射峰的峰强逐渐增大，推测在烧结过程中烧结

助剂在高温下可能发生了式(1)~式(3)的化学反应，在

冷却过程中一部分以结晶相的形式存在于晶界处，一

部分则转变为晶间玻璃相无法被 XRD 检测到： 

Y2O3+Si3N4→Y2(Si3O3N4)                (1) 

2MgO+SiO2→Mg2SiO4                            (2) 

Mg2SiO4+α-Si3N4+SiO2→β-Si3N4+2MgSiO3
[18](3) 

 

 

图 2  不同配方烧结样品的 XRD 谱 
Fig. 2  Comparison of the XRD patterns of Si3N4 ceramic 

samples with different composition 
 

2.2  烧结助剂含量对氮化硅陶瓷致密化的影响 

图 3 是不同配方烧结样品的的相对密度。从  

图 3 可以看出，随着烧结助剂总量的增加，烧结样

品的相对密度逐渐增大。根据图 3 中用线条划出的

相应密度参考值(98%~99%)，5 组烧结样品的相对

密度均已超过 98%，其中 SN5M4Y 配方的样品相对

密度最高达到 99.47%，即 Si3N4 陶瓷均已实现致密

化。Si3N4 陶瓷的烧结是一个典型的液相烧结，烧结

助剂与 Si3N4表面的 SiO2反应生成液相，原始粉体

α-Si3N4 中的 Si、N 原子溶解在液相中再重新析出并

结晶形成 β-Si3N4。材料在烧结过程中会发生有规律

的传质、颗粒重排以及液相的重新分布，同时伴随

着材料的致密化和气孔的消除。此外，在气压烧结

过程中，高氮气压力的引入可以有效抑制氮化硅在

高温下的分解并提高烧结温度，促进 Si、N 原子在

液相中的扩散；其次氮气压力的引入可以抑制烧结

助剂的分解和蒸发，N 原子可以较多地溶入液相中

增加液相黏度，有利于 β-Si3N4 的生长。因此烧结过

程中产生的液相含量、黏度及流动性是材料能否实

现致密化的关键因素。相对低的烧结助剂引入量无

法产生足够的液相量，难以完全实现样品的致密化

进程。随着烧结助剂含量的提升，烧结过程中产生

的液相含量增加，固相颗粒得到了良好的润湿。这

样提高了 Si、N 原子的扩散速率，促进了颗粒重排

进程和致密化进程。相同含量烧结助剂时，提高

MgO:Y2O3 的比例，试样的相对密度略微有些下降，

这可能是与过量的 MgO 在烧结过程中产生的玻璃

相在高温下挥发或分解产生的气孔有关。 

 

图 3  不同配方烧结助剂的相对密度 
Fig. 3  Bulk relative density of Si3N4 ceramic samples with 

different composition 
 

2.3  烧结助剂含量对氮化硅陶瓷热导率的影响 

烧结试样的热导率根据热导率计算公式计算

得出： 

K=α·ρ·Cp 

其中：α 为热扩散系数；ρ 为试样密度；Cp 为试样

比热容。 
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图 4 为不同配方烧结试样在室温(25 ℃)下的热

导率。由图 4 可以看出，随着烧结助剂 Y2O3：MgO

的比例的增加，烧结试样的热导率逐渐增高，其中

SN5M3Y 的热导率达到最高 88.79 W·m–1K–1，

SN5M4Y 次之，为 85.96 W·m–1K–1。当烧结助剂总

体含量增加时，烧结试样的热导率略微下降。 

氮化硅的传热机理是声子传热，当氮化硅的晶

体完整无缺时，声子的平均自由程越大，热导率越

高。研究表明，当氧元素固溶于晶格中的时候会伴

随大量的空位、位错等缺陷，这会大大降低材料的

热导率。因此减少氮化硅晶格氧含量是提高材料热

导率的关键。另外，由图 2 和推断的化学反应方程

式可以看出，在烧结过程中Y2O3不会固溶进β-Si3N4 

晶粒内，而是与 Si3N4 反应形成化合物固定在晶界

处，减少了固溶进氮化硅晶格中氧的含量，起到了

净化氮化硅晶格的作用，提高了烧结试样的热导率。

但是随着烧结助剂含量的增加，晶界处的含氧化合

物总量增加，依然会影响材料整体的热导率，导致

烧结试样热导率降低[20–22]。 

 

图 4  不同配方烧结样品的热导率 
Fig. 4  Thermal conductivity of Si3N4 ceramic samples with 

different composition 
 

2.4  烧结助剂含量对氮化硅陶瓷力学性能的影响 

图 5 为不同配方烧结样品的抗弯强度和断裂韧

性。随着烧结助剂引入量的增加，材料的抗弯强度和

断裂韧性都不断提高，当烧结配方为 SN5M4Y 时，

烧结试样的力学性能最佳，抗弯强度达到 873 MPa，

断裂韧性为 8.39 MPa·m1/2。当烧结助剂引入总量为

9%时，随着 MgO 比例的增加，烧结试样的抗弯强

度和力学性能均出现了不同程度的下降。这种变化

趋势与烧结样品的致密度变化保持一致。随着烧结

助剂含量的增加，烧结过程中试样内部的液相量增

多，加速了内部传质的过程，促进了 α-Si3N4 向

β-Si3N4 相转变的过程。相应的材料的抗弯强度和

断裂韧性得到了提高。这是因为长轴状的 β-Si3N4

晶粒能够通过裂纹桥接，裂纹偏转的方式增强增韧

氮化硅陶瓷，提高氮化硅陶瓷的力学性能。此外细

长的 β-Si3N4 晶粒也能对氮化硅基体起到类似晶须

增强的作用。当烧结助剂含量过高时，MgO 或者

Y2O3 在烧结过程中形成的化合物会以玻璃相或结

晶相的形态残留在晶界处，造成氮化硅陶瓷强度的

下降[23–24]。 

 

图 5  不同配方烧结样品的抗弯强度和断裂韧性 
Fig. 5  Flexture strength and fracture toughness of Si3N4 

ceramic samples with different composition 
 

图 6 为不同配方烧结试样的显微结构照片。从

图 6 可以看出，当烧结配方为 SN5M2Y 时，烧结助

剂的总量不高时，主要为小尺寸的长轴状晶粒。氮

化硅陶瓷的热导率受粗大柱状晶晶粒尺寸的影响很

大，随着烧结助剂含量的增加，长轴状 β相晶粒的

数量也逐渐增多，晶粒尺寸变大，氮化硅陶瓷的热

导率逐渐升高，且出现大量的晶粒交错桥连，形成

长轴状晶粒互锁的结构，断口处出现了大量的晶粒

拔出现象。当氮化硅晶粒增加大一定尺寸时，随着

晶粒尺寸的增大，氮化硅的热导率缺略微下降，这

与晶界相和晶间缺陷有关[25–26]。如 SN6M3Y 所示，

晶粒之间出现了一些显微孔洞，这会导致氮化硅陶

瓷热导率及力学性能的下降。这与前文分析的结果

一致，这是由于过量的 MgO 在烧结过程中产生的

玻璃相在高温下挥发或分解而产生。 

2.5  几种高导热氮化硅陶瓷材料的性能对比 

目前国际上主要的高导热氮化硅陶瓷厂商主要

有日本的丸和株式会社(MARUWA)、京瓷集团

(KYOCERA)、东芝集团(TOSHIBA)、日本电气化学

工业株式会社(DENKA)以及美国的罗杰斯公司 
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(a) SEM photographs of sample SN5M2Y                          (b) SEM photographs of sample SN5M3Y 

     
(c) SEM photographs of sample SN5M4Y                          (d) SEM photographs of sample SN6M2Y 

 
(e) SEM photographs of sample SN6M3Y 

图 6  不同配方烧结样品的 SEM 照片 
Fig. 6  SEM photographs of Si3N4 ceramic samples with different composition 

 

(ROGERS)等。美国罗杰斯公司和日本东芝集团已

经将高导热氮化硅材料用于 IGBT、逆变器等实际

生产的电子器件。 

表 2 为市场上主要厂商生产的高导热氮化硅陶

瓷和本实验烧结样品的热导率和力学性能。从表 2

可以看出，商用高导热氮化硅陶瓷的热导率在

60~95 W·m–1K–1，抗弯强度在 600~850 MPa，断裂

韧性在 5.0~6.5 MPa·m1/2。不同企业生产的氮化硅陶

瓷性能也各有特点：丸和株式会社的氮化硅热导率

偏低，但抗弯强度和断裂韧性较高；东芝集团的氮 

表 2  烧结试样与主流商用高导热氮化硅陶瓷性能对比 
Table 2  Performance comprison between sintered sample 

and commercial silicon nitride substrate 

Company 

Thermal 

conductivity/ 

(W·m–1K–1) 

Flexture 

strength/MPa 

Fracture 

toughness/ 

(MPa·m1/2) 

MARUWA 85 800 6.5 

KYOCERA 58 850 5.0 

ROGERS 90 700 6.5 

TOSHIBA 95 650 6.5 

DENKA 90 600  

SN5M4Y 85.96 873 8.36 
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化硅热导率最高，但其抗弯强度较低；京瓷集团的

氮化硅抗弯强度高，但其热导率及断裂韧性不高。

这些性能差异与各厂商之间不同的生产工艺和目标

市场定位有关。 

本实验 SN5M4Y 配方烧结试样的热导率为

85.96 W·m–1K–1，基本满足了商用高导热氮化硅陶

瓷材料的使用要求。但其抗弯强度达到 873 MPa，

断裂韧性为 8.39 MPa·m1/2，比其他厂商的力学性能

略高一些，既兼顾了热导率，又达到了较为理想的

力学性能，该研究工作表明：合适的烧结助剂和气

压烧结工艺条件可以获得性能优异的高导热氮化硅

陶瓷陶瓷。 

3  结论 

1) 以氮化硅(α相≥95%、粒径 0.5 μm)为原料，

选用价格较低的 MgO–Y2O3 为复合烧结助剂，采用

气压烧结在低气压(2 MPa)、合适的温度和较短的保

温时间下制备了完全致密 β相高导热氮化硅陶瓷； 

2) 当烧结助剂添加量为 5% MgO+4% Y2O3

时，使用气压烧结在 1 890 ℃烧结 2 h，可以制备出

综合性能优异的高导热氮化硅陶瓷，试样的热导率

可达到 85.96 W·m–1K–1，抗弯强度达到 873 MPa，断

裂韧性为 8.39 MPa·m1/2； 

3) 在烧结过程中 Y2O3 与 Si3N4 反应形成化合

物固定在晶界处，减少氧元素固溶进氮化硅晶格中

的概率，起到了净化氮化硅晶格的作用，提高了烧

结试样的热导率；过量的 MgO 或 Y2O3 会烧结过程

中形成的化合物残留在晶界处，降低材料的力学性

能和热导率。 
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