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摘 要 对湿化学法制备的
一

包裹复合粉体进行了热压烧结研究
,

并利用 射线

衍射和透射电镜表征了烧结体的物相和显微结构 在低于
“ ,

复合粉体发生瞬时粘性烧

结
,

材料密度迅速提高 随着烧结温度的升高
,

和 发生反应生成 在

热压条件下
,

制备了平均晶粒尺寸为 的 邝、一 细晶复相材料 我们认为
,

在

烧结过程中形成的第二相
,

特别是 包裹层对抑制基体晶粒长大起主要作用

关 键 词 包裹粉 热压 、几
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引言

自七十年代以来
,

随着陶瓷原料的纯化
、

陶瓷工艺及理论的发展
、

显微分析手段的进

步 以及相关学科的推动
,

陶瓷材料研究得到了长足的发展
,

并朝着多相和纳米复相陶瓷的

方向发展 ‘ 颗粒弥散型复相材料是典型的多相复合陶瓷材料之一
,

但传统的机械混合工

艺难以使弥散的第二相均匀地分布于基体之中
,

势必造成烧成材料的结构不均匀和性能的

不稳定
,

从而直接影响陶瓷材料作为结构部件的使用可靠性 近年来
,

在陶瓷基复相材料

领域中
,

包裹粉体的制备和应用引起了少
、

们的关注 应用粉末包裹技术的主要 目的是在基

体中引入均匀分布的烧结助剂
、

第二相添加物或纳米复相材料的某一组份
,

烧结包裹粉体

所制备的材料
,

其结构要比传统工艺 机械混合 所制备的材料均匀得多
,

等 侧 通过

控制正硅酸乙酷的水解制备了氧化硅包裹氧化铝的复合粉体和结构均匀的 复

相材料 作者 侧 采用悬浮
一

凝胶相结合的湿化学新工艺
,

通过控制 悬浮液的稳定性

以及正硅酸 乙醋的水解
一

沉积等胶体化学因素
,

制备了 包裹的
一

复合粉体 本

文将研究热压烧结 、一 包裹复合粉体
,

旨在考察 包裹层以及生成新的第二相

对基体晶粒长大的抑制作用
,

以制备 、 、一 细晶陶瓷
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共沉淀法制备了 粉体
,

并调制成稳定分散的悬浮液 通过控制影响正硅酸乙醋

水解以及水解产物在
一

颗粒表面沉积的各种因素
,

合成了无定形 包裹的

曰曰曰

一卜 州 ,

吕乙比溯工

万 川 弓

丝 口

一

粉体 包裹粉的组成为 和
一 ,

在高温下 与 反应生成
,

最终材料的组成为
,

一

记为 将包裹粉装入

石墨模具进行热压烧结
,

采用氮气作为保护

气
,

烧结温度为
,

保温
,

保

温压力为 为了考察 包裹层和

夹杂物对
一

晶粒长大的抑制作用
,

按

如下二种方法制备材料
,

作对比实验

共沉淀法制备的
一

粉末
,

在

温度下热压 制备了 丫 材料 ,

采用市售的错英石粉末 经球磨粒度大小

为 拜 和 粉体
,

球磨混合
,

烘

干
,

过筛
,

热压
,

得到错英石

含量为 的
一

复相陶瓷

记为

分析方法

排水法测量烧结体的密度
,

在计算相对

密度时
,

取 的理论密度为 ” ,

的理论密度为
,

四方氧化

错理论密度为 “ 采用 射线衍

射仪检测烧结体的物相组成
,

透射电镜观

察材料的显微结构

,日
·

的月乞之乡唱日,口
的的
岁万一。军一。已

夕

图 包裹粉在不同温度保温 的 射线衍

射图
,

一
月笼

印 ‘ 一 ‘ ,

即 即 月即 即 , 匀
比 ℃

图 材料的体积密度和相对密度随热压温

度的变化关系

恤
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结果和讨论

物相演变

在 热压烧结的样品中
,

氧化错主要是以四方相存在 氧化硅与氧化错尚未发生

反应形成错英石
,

在 以下 图
,

未出现鳞石英或方石英的结晶峰 鳞

石英和方石英的特征峰分别在 。搜
、 ,

表明未反应的 仍以无定形态存

在于体系中 如图 所示
,

当烧结温度为 时
,

曲线上出现了 的衍射

峰 在合成错英石粉体的研究中
,

施 ’ 以气凝氧化硅和 溶液为原料
,

共沉淀法制备

氧化硅
一

氧化错凝胶
,

该凝胶在高温下
“

保温 开始形成错英石 在本实验中
,

错

英石的生成温度较低
,

表 明 与 包裹层间有很高的反应活性 随着烧结

温度的提高
,

的衍射峰加强
,

当烧结温度超过 时
,

的衍射峰强度基

本保持不变
,

表明 的生成反应趋于完全 在 烧结的样品中存在少量单斜相氧

化错
,

在 、 温度范围内
,

氧化错均以四方相存在 但在莫来石晶须补强
一

材料中
,

当莫来石晶须含量 哭
,

热压温度超过 时复合材料就开裂 根据
、
’ 一

二元体系相图
,

在 一 以上 与 会形成
·

,
·

固

溶体
, “

以上可形成
·

固溶体 如果 与 反应生成固溶体
,

即在

含量减少的情况下
,

四方氧化错则可能转变成单斜相
,

在材料中产生微裂纹
,

甚至导

致材料的破裂 在实验中
,

与 包裹层在 时就可发生反应而形成
,

而且
,

经
“

热压的样品中氧化错以四方相形式存在 图 因此
,

可以认为 主

要与 形成
,

而 未从 中析出或有少量析出并与 形成固溶体

材料的致密化

在
“

以下
,

与 尚未发生反应
,

随着温度的升高
,

开始软化
,

并填充粉末之间的空 隙
,

使得材料的相对密度迅速提高
,

在 时
,

相

对密度 已达 以上
,

这就是所谓的瞬时粘性烧结 当温度超

过 时
,

与 发生反应形成 如图 在 、 之 间相对密度

呈下降趋势
,

可能是致密化过程和 与 反应过程共同作用的结果 在 的热

压温度下
,

材料的相对密度达到
,

已接近理论密度 继续升高温度
,

材料相对密度的

提高趋于缓慢 图

包裹层对晶粒长大的抑制作用

当包裹粉在 热压烧结时
, 一

晶粒大小约为 图
,

此时 并未

与 发生反应生成错英石
·

从 图 可以看到 存在于
一

晶粒的间隙位置
,

这说明 包裹层可能在 、 范围内开始软化并退缩到
一

晶粒的多角晶

界 在 软化并退缩到
一

晶粒的多角晶界的过程中
,

由于 脱离
一

晶粒

表面
,

使得 和
一

的接触面减小
,

体系的界面 自由能降低 热压温度为
“

时
,

晶粒大小 、
,

当烧结温度为 时
,

晶粒大小为 可见随着烧结温度提高
,

一

晶粒不断长大 但是晶粒尺寸增大的幅度相对 比较小 表 列出有关
一 ,

以及 样品中
一

平均晶粒尺寸 直接添加错英石的 样品
,

其中
一

的晶粒尺寸 比纯
一

的晶粒尺寸稍有减少 图
, ,

可见
,

第二相夹杂物对晶粒

生长具有一定的抑制作用
,

因为夹杂物增大了晶粒界面移动所需的能量 然而
,

由 包
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裹技术在陶瓷基体中引入第二相添加物的优越性 通过 比较研究发现
,

包裹层能够有

效地抑制晶粒生长 在 热压条件下制备了平均晶粒尺寸为 的
一

细晶复相陶瓷材料

参考文献

郭景坤
一 ·

无机材料学报 入

【〕
,

·

。、
, , 一

【〕 研
, 已 亡 , , 一

阵 施 鹰
,

高性能错英石基复相陶瓷制备科学的研究
·

博士论文」上海

究所
,

」张宗涛
,

等
·

材料科学进展
, , 一

【」 盯
, · ·

, 一

中国科学院上海硅酸盐研

一 一 一 一

从火
一

从毛
, 一 ,

’
,

’
一

, , ,

一

盯
, ,

一 一 一

一

鱿 人
,

从
·

, 一

二
一

认
一

盯
一

一 ·

一


