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摘 要 通过
、 、

等方法
,

研究了添加 和 的 。
一 一

多型体复相组份在热压过程中的致密化
、

相组成及微观结构的变化 结果表明
,

复相 组

份
, 一

多型体先于
一

形成
,

且易发生偏聚
,

很难均匀分散在
一

中
,

但是与通

常不一样
, 一

易发育成长颗粒状 文中对长颗粒状的
一

的形成进行了讨论

关 键 词 。一 , 一

多型体
,

复相陶瓷
,

微观结构
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引言

一

即
‘

在 家族中是继 庄 即 口
‘

之后最具应用前景的高温结构陶

瓷 它的主要优点是高硬度
,

同时在形成过程中能吸收氧化物添加剂
,

从而可能使晶界相

含量降到极低 但是
,

夕 一般为等轴晶状
,

强度和断裂韧性较低
,

因此如何提高 口 材料

的韧性就成为当前氮陶瓷研究的一个热点 采用 尸 增韧 ’ 的工作 已经做了很多工作
,

而

在
一 一

。
一

系统 , 靠近 处的
一

多型体
, , ,

和
“ ,

虽然力学性能

很差
,

但其层状结构
、

纤维状的晶粒形貌 使它有可能作为 的补强相
,

因为它们在相

图中是共存的 为此
,

在前一时期本课题组对
一

多型体开展了研究 研究 降 发现单相

的高温强度比室温强度高得多
,

并且当少量 的 与
一

’复合

后
,

’的硬度下降不多
,

但韧性有明显的提高
,

这为 口 的增韧提供了新的途径 但同时发

现
,

在 几 复相陶瓷中
, 一

多型体没有像预期的那样发育成纤维状晶粒且均匀地分散

在 己 晶粒的周围
,

它们往往偏聚在一起 若能得到预期的那种微观结构
,

相信 口 的强度和

断裂韧性还会有一定幅度的提高 因此研究 ’
一 一

多型体复相陶瓷的微观结构具有 比较

重要的意义
一

在研究 ’ 的反应和致密化过程中提出酸碱机制
,

即含重稀土 的氧化

物液相与 颗粒有较好的润湿性
,

而含轻稀土的氧化物液相与 颗粒的润湿性好 依

据此机制
,

在添加重稀土 的 气 一

多型体的组份中
,

先于 溶解
, 一

多型

体就有可能先于 ’形成
,

而在含轻稀土的组份中
,

先于 溶解
,

澎 的形成也有可

能先于
一

多型体 而
一

多型体优先形成可能就是导致
一 几 复相陶瓷中 偏聚

的原因 因此
,

本工作采用轻重复合稀土作为 ’的生成剂和烧结添加剂
,

旨在使 ’和
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多型体的形成温度尽可能接近
,

以获得分散较均匀的复相陶瓷
·

依据
一 一 一 一

系统的相

关系
, 一

多型体从 起都与富氧端的
‘ ,

共存
,

但
一 一 一 一

系统

中与
一

共存的
一

多型体起始于 而
·

和 分别能作

为这两个系统的 几 一

多型体的晶界相
·

为此
,

本工作以

作为烧结添加剂
,

以 作为 的形成离子
,

配制
‘ ,

卜

的组份
,

研究其在 温度范围内的致密化
、

相组份及微观结构的变化

实验

实验中所选用的原料为 峨 , ,

含
, , ,

和 考虑到氮化物原料表面的吸附氧
,

和 分别按 。

和 计算配 比 称好的粉料在玛瑙研钵中以无水酒精为介质研磨
,

经红外

灯下烘干后
,

倒入涂有 的石墨模具中
,

在碳管炉中 气氛下进行热压
,

压力
,

样品尺寸为 价

烧后样品的密度测定用阿基米德法
,

相组成测定用 公司的 一 旋转靶 射

线仪
,

靶
,

工作电压 依据衍射峰强度
、

与各相之间的校正曲线
,

并进行归

一化处理
,

得到物相间的半定量关系
·

抛光样品经熔融 中腐蚀 后喷碳
,

在

扫描电镜下进行形貌观察
,

并结合 的 进行微区成分鉴定

结果与讨论

致密化和反应过程

样品在
、 、 、 、

分别保温
,

随炉冷却后经密度和相组

成测定
,

其结果如图
、

所示

厂一一一一一一”
件 、

——怜 ”“

垦
”
叶
薯

“

咨 叶

里 件
月

一

山 卜 了

尹 一尸 护洲 一 ￡

‘

淤
‘

叫科叫戮俄

芝︸巴。。,口二

·

。匕 生丈狡
二

介斗
于

飞 『 为

图 关
一

的致密化过程
一

图 卜。
一

的反应过程
一

从图 可看出
,

时
,

样品密度还很低
,

而到
,

样品 已基本达到致密 从
,

密度虽有所增加
,

但并不明显 对照图
,

时
,

样品中仍有大量的
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和 未参加反应
, 一

尚未形成
,

这说明该组份样品的致密化过程要先于反应

过程

如图 所示
,

时
,

添加的氧化物都已消失
,

形成 和 中间相
,

这时的

已经开始溶解
,

有少量 生成 、 时
,

也有部分溶解
,

但并未转变

为
一 ,

而是形成富
、

的
一

八 ,

含 的黄长石固溶体
, 一 二 二 一 二 ,

和 口尸 此时
,

溶解得更快
,

形成更多的
,

氧化物中间相也都消失
,

形成

液相或成为其他物相的原料 到 时
, 一

几乎全部消失
, 一 ‘

重新溶解
,

。一 大量成核生长 在制备轻稀土
一 一

时
, ,

很容易以中间相的形式出现
,

在高

温时又溶解
,

这一现象在复相 中出现也在意料之中 在 时
,

还未完全

消失
,

溶解的
,

一部分形成
一

多型体
,

另一部分则形成
一

这时
,

斑尸 也还存

在
,

但随温度再升高
,

斑尸 也溶解
,

形成
一

在低温时出现的 庄 是
一

原

料中的 尽
,

随温度升高相继转变为 尽 和
一

在 时全部溶解
,

与 反应形成更靠近 组分的
,

这一点与本小组最近的工作结果很相似
,

主要

是因为液相的存在
,

使固相组份偏向富 端
一 ‘

在 时基本上都消失
,

但在

和 的相组成中又重新出现
,

这是冷却过程中从液相中再结晶的结果
·

最终的

相组成与原始设计组成有些偏离
,

主要因为液相的出现
,

使按固相设计的组份难 以达到平

衡 从整个反应过程看
, 一

多型体依然先于
一

形成
,

这说明 复合稀土的

添加并未按预计那样使
一

多型体与
一

同步生成
,

其原因有待于进一步研究 在最

终平衡物相中
,

含 而非设计的
,

这除了由于液相的存在使组份发生偏离外
,

还可

能与轻稀土 的存在有关
,

因为在
一 一 一 一

系统中
,

并不能与 共存

微观结构发展

图
,

分别为 和 的 照片
·

由于氧化物大多被 腐蚀掉
,

露出的小颗粒主要是未反应的
、

或多型体等的晶粒 时
, 一

完全

溶解
, 。一 迅速从液相中析晶出来

,

形成
一

小晶粒 图
,

其中有个别晶粒表

现 出较大长径比
,

有长成长颗粒的趋势 时
,

样品中晶粒明显长大 图
,

且以长

颗粒为主 结果证明照片中白亮的长颗粒为
一

晶粒
,

而黑色团聚物为 多型

体 图 时的显微结构 图 与 时的相 比
, 一

晶粒长大不明显
,

多型体还是偏聚状态 对该样品中
一

进行放大观察 图
,

发现其主要呈长颗

粒形貌
,

长径比在 左右

通常
, 一

呈等轴晶
,

而 尽 易发育成长颗粒状
,

对此
一

、亡 等给出了解

释 “ 他们认为 材料的制备一般选用活性高的
一 ,

而它与 。
一

诫 在结构上更

相近
,

其转变不需发生结构重组
,

相对容易
,

因此
,

形成的
一

晶核数量较多
,

在随后

的晶粒长大过程中互相碰撞
、

抑制
,

最终只能获得等轴状晶粒 而 。
一

与 庄 在结

构上相差较大
,

转变时成核困难
,

数量少
,

因此容易按结晶习性发育成长颗粒 并且
,

他们

在采用 庄 作原料
,

气压烧结工艺制备
一

时
,

获得了长颗粒的 。
一

在本工作

中发现
,

当组份偏到
一 一 一

多型体两相区时
, 一

主要以长颗粒形貌出现
,

这一

现象与 等人 川 的结果很相似 但他们认为大量低粘度液相的存在是造成
一

长长的原因 由于本工作中并未添加较多液相
,

因此
,

根据该组分样品的反应烧结过程
,

推测长颗粒 。
一

形成的原因是由于在低温段
, 一

多型体以及
一

五了 比
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