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碳化硼固相烧结微观结构演化的同步辐射 ＣＴ观测
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摘 要：利用同步辐射ＣＴ（ＳＲＣＴ）技术，在碳化硼陶瓷样品烧结过程中对其进行实时投影成像，并应用滤波反投影算
法和数字图像处理技术，得到了样品在整个烧结过程中内部微结构演化的二维和三维重建图像，实现了对陶瓷固相烧

结过程实时、无损的观测．通过重建图像清晰观测到了陶瓷样品在烧结三个阶段中颗粒接触、烧结颈形成、晶粒和气孔
长大、气孔球化并收缩等烧结现象；统计了样品在不同烧结时刻的孔隙率，得到了孔隙率随烧结时间和烧结时间对数

的变化曲线，并根据曲线分析了样品在不同烧结时刻致密化速率的变化，得到了烧结中期孔隙率和时间对数的线性关

系．实验结果和现有烧结理论相吻合，并为进一步完善烧结理论以及建立扩散和本构模型提供了有效的实验数据．
关　键　词：陶瓷；固相烧结；同步辐射ＣＴ；微结构演化
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　　工程结构陶瓷材料，以其高强度、高硬度、耐高
温、耐腐蚀，耐磨损等优越的力学性能而得到了广泛

的研究和应用［１３］．工程结构陶瓷中，往往包含各种尺

度和维数的缺陷．微结构形态孔洞缺陷的分布和形
貌，界面特性在宏观条件下极大地影响着材料宏观整

体韧性、强度、硬度等力学性能．固相烧结是高温条件
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下微观离散颗粒通过物质相互扩散形成连续的，强度

得到提高但仍有少量残余孔隙的固态结构，同时是烧

结系统自由能降低的热力学过程．它是陶瓷制备过程
的最后一步工艺，对陶瓷制品的性能起着决定性的作

用．对陶瓷固相烧结过程微观结构演化进行无损的、
实时的观测和分析，将为改进烧结参数（包括初始颗

粒气孔大小、初始气孔尺寸分布、烧结温度曲线等）和

优化烧结过程，从而提高陶瓷材料性能提供有用的实

验数据支持．
对材料内部微结构的观测，传统的方法是采用扫

描电镜（ＳＥＭ）或高倍电子显微镜进行分析，且扫描电
镜（ＳＥＭ）技术可以提供高分辨率的照片．然而这些方
法存在的缺点是：１）在观测前要对样品进行切割、抛
光，这会破坏样品原有的内部结构，无法实现无损检

测．２）烧结过程是一个持续的高温过程，所以无法对
固相烧结过程的实时观测．同步辐射ＣＴ技术［４６］是近

年来发展起来的一种无损检测技术，利用该技术可以

实现在外场（压力场、温度场等）作用下对材料内部微

结构演化的实时、无损的观测［７］．由于利用同步辐射
ＣＴ技术研究固相烧结过程实验技术要求较高，目前
仅有少数学者对其进行了研究：文献［８］对玻璃粉末
和锂硼酸盐粉末进行了烧结观测，烧结温度相对较

低，分别为７００和７２０℃；文献［９］对金属铜和钢粉末
的粉末冶金过程进行了二维形貌观察，温度为１０５０
和１１３０℃．

本工作采用同步辐射ＣＴ技术得到了碳化硼陶瓷
样品在固相烧结过程中的微观结构演化二维和三维

重建图像．通过重建图像，观测了样品固相烧结过程
中的微结构演化过程和诸多烧结现象．统计了不同烧
结时刻的样品孔隙率，得到了样品孔隙率随烧结时间

和烧结时间对数的变化规律，并结合现有烧结理论进

行了初步的分析，验证了固相烧结中期孔隙率与烧结

时间的对数线性关系，为进一步研究和完善烧结理论

及烧结工艺提供了实验支持．

１　实　验

１．１　ＳＲＣＴ技术原理简介
ＳＲＣＴ技术是一种无损检测方法，即将被检测试

件置于旋转装置上，应用同步辐射Ｘ射线光源对试件
进行投影成像，采用Ｘ射线ＣＣＤ接收投影像，试件每

转一角度投影成像一次，获得一组投影数据后，采用

重建算法进行重建运算，进而获得试件内部微结构的

横截面重建图像．由于获得试件的内部信息时未损伤
试件，故而它是一种无损检测技术．ＳＲＣＴ技术采用
的重建算法主要有滤波反投影算法和迭代算法［１０］，

考虑到重建运算的时间，本文采用滤波反投影算法进

行重建运算．利用体生成算法即可将二维横截面图像
组装成三维立体图像，采用截面算法即可得到样品重

建部分的纵截面图像．滤波反投影算法重建过程如图
１所示．
１．２　样品制备

为了能够清晰地观测到样品在固相烧结过程中

的微观结构演化，样品的制备需满足以下要求：

（１）颗粒尺寸需满足重建分辨率要求，即颗粒尺
寸要大于重建分辨率；

（２）选用的材料能够被Ｘ射线穿过，即能够得到
重建所必需的投影图像；

（３）样品在选定的温度下可以发生烧结；
基于以上几点，本次实验选用颗粒尺寸为７５μｍ

的碳化硼粉末，将其与相同颗粒尺寸的活性炭粉末按

照体积比 ８∶２混合并加入体积百分比均为 ２％的
Ｙ２Ｏ３和 ＭｇＯ粉末（烧结助剂），研磨均匀后倒入
３ｍｍ的模具中压制成型（压力为１ＭＰａ）．
１．３　实验装置及实验过程

本次实验是在北京同步辐射实验室 Ｘ射线形貌
学实验站４Ｗ１Ａ束线上进行的，Ｘ射线有效能量范围
为３～２４ｋｅＶ，实验装置如图２所示．

考虑到碳化硼的同步辐射Ｘ射线吸收系数，本次
实验选用的Ｘ射线能量为２０ｋｅＶ．由于实验要获得烧
结过程中试件内部的微结构图像，故而自研制了一台

同步辐射高温烧结炉，将旋转装置置于烧结炉恒温

区，从而实现烧结过程中试件内部微结构重建．该烧
结炉温控范围为室温～１６００℃，均匀温度区：２ｃｍ３，温
控误差为 ±２℃，温升速率可调，最高为 ２５０℃／ｈ，
炉壁开有 １ｃｍ通光孔，样品竖直放置于位于烧结
炉恒温区的旋转烧结平台上，同步辐射Ｘ射线经通光
孔穿过样品，并利用 Ｘ射线 ＣＣＤ在通孔的另一侧采
集投影图像；样品烧结平台（烧舟）由刚玉管、联轴器、

传动杆与 ＭＲＳ１０２旋转台连接，旋转台角分辨率
为０．００１２５°，重 复 定 位 精 度 ＜０．００５°，步 进 角
为０．０００１５６°．

图１　滤波反投影算法流程图
Ｆｉｇ．１　Ｆｌｏｗｃｈａｒｔｏｆｆｉｌｔｅｒｂａｃｋｐｒｏｊｅｃｔｉｏｎａｌｇｏｒｉｔｈｍ

６７１
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第１期 许　峰，等：碳化硼固相烧结微观结构演化的同步辐射ＣＴ观测

图２　同步辐射ＣＴ实验装置示意图
Ｆｉｇ．２　ＳｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆＳＲＣＴｐｒｏｊｅｃｔｉｏｎｉｍａｇｉｎｇｆａｃｉｌｉｔｙ

　　实验过程中利用同步辐射专用烧结炉对样品加
温，样品烧结过程为无压空气氛围烧结．加温速率为
２５０℃／ｈ，烧结过程温度曲线如图３所示，分别在０、
１０００、１０００℃保温 ３０ｍｉｎ后、１０００℃保温 ６０ｍｉｎ后；
１１００、１１００℃保温 ３０ｍｉｎ后、１１００℃保温 ６０ｍｉｎ后；
１２００、１２００℃保温３０ｍｉｎ后九个温度点采集投影像．
在不同温度点上对碳化硼陶瓷样品在范围内成像，投

影间隔Δ＝１°，投影数Ｎ＝１８０．投影像采用Ｘ射线
ＣＣＤ进行采集，像素为１３００×１０３０，其像素分辨率为
１０．９μｍ，灰度分辨率为８ｂｉｔｓ．

２　重建结果

利用滤波反投影算法对采集的投影图进行重建，

得到不同温度状态下的一系列横截面断层图像．利用
二维互相关算法对不同温度点的图像进行检测，得到

同一横截面在不同温度点下的重建图像（如图 ４所
示）．图像灰度范围为０（黑色）～２５５（白色），灰度值
越接近２５５（白色），代表该点的相对密度越高，即白
色代表颗粒，黑色代表气孔．

图３　烧结温度曲线和采图点
Ｆｉｇ．３　Ｈｅａｔｉｎｇｐｒｏｃｅｓｓａｎｄｃａｐｔｕｒｅｐｏｉｎｔ

利用截面算法对横截面重建图像进行处理，得到

样品同一纵截面在固相烧结过程中微结构演化图像，

结果如图５所示．
利用体生成算法对一系列横截面重建图像进行

处理，即可将二维图像组装成三维立体图像，为提高

对比度，在三维重建之前对横截面图像进行了二值化

处理．三维重建结果如图６所示：

３　讨论

根据现有的固相烧结理论［１１１４］，固相烧结可分为

三个阶段：烧结初期、烧结中期和烧结后期．
从材料微观结构演化的角度来看，在烧结初期，

颗粒间逐渐形成接触，晶界初步形成；烧结中期颗粒

和气孔随着晶界的长大而同时长大，且颗粒长大速率

高于气孔长大速率，气孔仍然连通；烧结后期微结构

变化加剧，气孔球化并缩小，最终材料中仅剩下残留

的大气孔．
从材料致密化的角度来看，烧结初期致密化速率

缓慢且孔隙率于时间对数成线性关系；烧结中期为烧

结的关键阶段，该阶段致密化速率加剧，孔隙率和时

间对数仍然呈线性关系，且直线斜率增大．烧结后期
材料已基本致密（一般认为孔隙率小于８％），材料致
密化速率明显降低．结合重建图像，分别从以下两个
角度进行讨论．
３．１　微观结构演化

通过重建断层图像，可以看出随着烧结时间的增

加和烧结温度的升高，材料在三个烧结阶段的微观结

构演化过程：

当烧结温度低于１０００℃（烧结时间 ｔ＜２５０ｍｉｎ）
时，如图４（Ａ）～４（Ｂ）、５（Ａ）～５（Ｂ）和６（Ａ）～６（Ｂ）
所示，颗粒逐渐形成接触，晶界初步形成，可视为烧结

的初期；当烧结温度高于１０００℃低于１２００℃（烧结时
间２５０ｍｉｎ＜ｔ＜４３０ｍｉｎ）时，如图４（Ｂ）～４（Ｈ）、５（Ｂ）～
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图４　样品在不同烧结时刻的横截面微结构重建图像
Ｆｉｇ．４　Ｒｅｃｏｎｓｔｒｕｃｔｅｄｉｍａｇｅｓｏｆｔｈｅｓａｍｅｃｒｏｓｓｓｅｃｔｉｏｎｏｆｔｈｅｓａｍｐｌｅａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｓｉｎｔｅｒｉｎｇｐｅｒｉｏｄｓ

５（Ｈ）和６（Ｂ）～６（Ｈ）所示，颗粒随着晶界的长大而
长大，小颗粒被大颗粒吞噬，样品明显收缩，相对密度

增大，可视为烧结的中期；

当烧结温度高于１２００℃（烧结时间 ｔ＞４３０ｍｉｎ）
时，如图４（Ｈ）、４（Ｉ）、５（Ｈ）、５（Ｉ）和６（Ｈ）、６（Ｉ）所
示，晶界明显成为连通的网络，气孔明显球化，微观结

构演化加剧，可视为烧结的后期．
通过以上分析，通过重建图像，分辨了烧结的三个

阶段，得到了在不同阶段的诸多烧结现象，实现了对固

相烧结过程样品微观结构演化实时、无损的观测．
３．２　材料致密化

对陶瓷材料来说，固相烧结最重要的目的是使材

料致密化．孔隙率是反映烧结过程中致密化程度的重
要参数，为定量地讨论烧结过程，实验对不同温度点

的孔隙率数据进行了统计．利用重建部分的各横截面

孔隙率进行累计平均可以得到样品的平均体孔隙率．
表１所示的是不同烧结时间和温度对应的体孔隙率
大小，图７所示的是体孔隙率随烧结时间的演化规
律，图８所示的是体孔隙率随烧结时间对数的演化规
律，由于在烧结时刻 ｔ＝０的时间对数取值不存在，且
我们主要关心的是烧结各阶段致密化速率变化和烧

结中期孔隙率随烧结时间对数的变化规律，所以取

ｔ＝１时刻的烧结时间对数来代替该点取值．
通过对图７和图８的观察，结合现有烧结理论，

我们发现：

１）当烧结时间 ｔ＜２５０ｍｉｎ（烧结温度低于
１０００℃）时，样品孔隙率减小但速率缓慢，说明此阶段
样品发生致密化且致密化速率较低，把这个阶段看作

烧结的初期阶段；

　　２）当烧结时间２５０ｍｉｎ＜ｔ＜４４０ｍｉｎ（烧结温度高
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图５　样品在不同烧结时刻的纵截面微结构重建图像
Ｆｉｇ．５　Ｒｅｃｏｎｓｔｒｕｃｔｅｄｉｍａｇｅｓｏｆｔｈｅｓａｍｅｖｅｒｔｉｃａｌｓｅｃｔｉｏｎｏｆｔｈｅｓａｍｐｌｅａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｓｉｎｔｅｒｉｎｇｐｅｒｉｏｄｓ

表１　不同烧结时间和温度对应的体孔隙率大小
Ｔａｂｌｅ１　Ｐｏｒｏｓｉｔｙｏｆｔｈｅｓａｍｐｌｅｓｓｉｎｔｅｒｅｄａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓｆｏｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｉｍｅｓ

Ｓｉｎｔｅｒｉｎｇｔｉｍｅ／ｍｉｎ ０ ２５０ ２８０ ３１０ ３４０ ３７０ ４００ ４３０ ４６０
Ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ／℃ ２０ １０００ １０００ １０００ １１００ １１００ １１００ １２００ １２００
Ｐｏｒｏｓｉｔｙ／％ ２２．７３ ２０．９９ １８．５２ １７．０１ １４．５９ １２．１９ １１．２０ ９．４５ ９．３５

于１０００℃低于１２００℃）时，样品孔隙率变化加剧，样
品迅速致密，可视为烧结的中期．此阶段孔隙率和烧
结时间的对数有良好的线性关系（如图８中ｔ＝２５０～
４３０ｍｉｎ所示），很好地吻合了现有烧结理论．

３）当烧结时间 ｔ＞４３０ｍｉｎ（烧结温度高于
１２００℃）时，从图８可以看出，孔隙率随时间对数的变
化曲线斜率减小，样品致密化速率降低，样品孔隙率

接近９％，认为此时烧结已经进入了后期．

４　结论

利用同步辐射ＣＴ技术得到了碳化硼陶瓷样品在
固相烧结过程中不同温度状态的微观结构重建图像

（包括横截面、纵截面和三维图像）．通过重建图像观
测了样品在固相烧结过程中的诸多烧结现象（如晶界

形成并长大，颗粒生长，气孔球化等），对照现有烧结

理论分析了固相烧结三个阶段微观结构变化的特点，

实现了对固相烧结过程微观结构演化实时和无损的

观测．通过统计样品在不同烧结时刻的孔隙率，得到
了样品孔隙率随烧结时间和烧结时间对数的变化曲

线；通过对孔隙率—烧结对数曲线的观察，分析了样

品在固相烧结三个阶段致密化速率的变化，得到了孔

隙率－烧结时间对数在烧结中期的线性关系，和现有
烧结理论相吻合．实验初步验证了利用同步辐射 ＣＴ
技术研究固相烧结过程的可行性，为进一步研究和完

善烧结理论和烧结工艺提供了很好的实验支持．
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图６　样品在不同烧结时刻微结构的三维重建图像
Ｆｉｇ．６　Ｔｈｒｅｅｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌｒｅｃｏｎｓｔｒｕｃｔｅｄｉｍａｇｅｓｏｆｔｈｅｓａｍｐｌｅａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｓｉｎｔｅｒｉｎｇｐｅｒｉｏｄｓ

图７　样品体孔隙率随烧结时间的演化规律
Ｆｉｇ．７　Ｃｈａｎｇｅｏｆｐｏｒｏｓｉｔｙｗｉｔｈｓｉｎｔｅｒｉｎｇｔｉｍｅ

图８　样品孔隙率和烧结时间对数的关系
Ｆｉｇ．８　Ｃｈａｎｇｅｏｆｐｏｒｏｓｉｔｙｗｉｔｈｓｉｎｔｅｒｉｎｇｔｉｍｅｌｏｇａｒｉｔｈｍ
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