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高压热处理对 ＡｌＮ陶瓷显微结构及导热性能的影响
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摘 要：热处理是ＡｌＮ陶瓷调整结构、改善性能的有效手段．利用国产六面顶压机，在５．０ＧＰａ高压条件下，对高压烧
结制备的ＡｌＮ（Ｙ２Ｏ３）陶瓷进行了热处理，研究了高压热处理对 ＡｌＮ陶瓷显微结构及导热性能的影响．结果表明：经
５．０ＧＰａ／９７０℃／２ｈ高压热处理后的ＡｌＮ陶瓷材料与未热处理的试样相比，晶粒尺寸显著增大，晶粒形状越发规整，第
二相均位于晶界处或者三角晶界区域，热导率达到了１７３．２Ｗ／（ｍ·Ｋ），是未经过热处理试样的２．２倍．但是，将高
压热处理时间延长到４ｈ，ＡｌＮ陶瓷的气孔增大，出现了反致密化现象，热导率也降低到８０．９Ｗ／（ｍ·Ｋ）．
关　键　词：高压热处理；ＡｌＮ陶瓷；热导率；显微结构
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Ａｂｓｔｒａｃｔ：Ｔｈｅｔｈｅｒｍａｌａｎｎｅａｌｉｎｇｉｓａｎｅｆｆｅｃｔｉｖｅｍｅａｎｓｏｆｓｔｒｕｃｔｕｒａｌａｄｊｕｓｔｍｅｎｔａｎｄｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅｉｍｐｒｏｖｅｍｅｎｔ
ｆｏｒＡｌＮｃｅｒａｍｉｃｓ．ＡｌＮｃｅｒａｍｉｃｓｐｒｅｐａｒｅｄａｔｈｉｇｈｐｒｅｓｓｕｒｅｗｉｔｈＹ２Ｏ３ａｓｓｉｎｔｅｒｉｎｇａｄｄｉｔｉｖｅ，ｗｅｒｅａｎｎｅａｌｅｄａｔ
ｈｉｇｈｐｒｅｓｓｕｒｅ（５．０ＧＰａ）ｉｎａｃｈｉｎｅｓｅｃｕｂｉｃａｎｖｉｌｕｌｔｒａｈｉｇｈｐｒｅｓｓｕｒｅａｎｄｈｉｇｈｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｄｅｖｉｃｅ．Ｔｈｅ
ｅｆｆｅｃｔｓｏｆｈｉｇｈｐｒｅｓｓｕｒｅａｎｎｅａｌｉｎｇｏｎｍｉｃｒｏｓｔｒｕｃｔｕｒｅａｎｄｔｈｅｒｍａｌｃｏｎｄｕｃｔｉｖｉｔｙｏｆａｌｕｍｉｎｕｍｎｉｔｒｉｄｅｃｅｒａｍｉｃｓ
ｗｅｒｅｓｔｕｄｉｅｄ．ＴｈｅｒｅｓｕｌｔｓｓｈｏｗｔｈａｔｔｈｅｇｒａｉｎｓｉｚｅｏｆｔｈｅＡｌＮｃｅｒａｍｉｃｓａｎｎｅａｌｅｄａｔ５．０ＧＰａａｎｄ９７０℃ ｆｏｒ２ｈ
ｉｓｓｉｇｎｉｆｉｃａｎｔｌｙｉｎｃｒｅａｓｅｄ，ｔｈｅａｃｔｕａｌｃｒｙｓｔａｌｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙｉｓｒｅａｌｉｓｔｉｃａｎｄｔｈｅｓｅｃｏｎｄｐｈａｓｅｓａｒｅａｌｍｏｓｔｐｒｅｓｅｎｔ
ａｔｔｈｅｇｒａｉｎｂｏｕｎｄａｒｉｅｓｏｒｔｒｉｐｌｅｐｏｃｋｅｔｓｃｏｍｐａｒｅｄｗｉｔｈｔｈｅｓａｍｐｌｅｓｂｅｆｏｒｅａｎｎｅａｌｉｎｇａｔｈｉｇｈｐｒｅｓｓｕｒｅ．Ｉｔｓ
ｔｈｅｒｍａｌｃｏｎｄｕｃｔｉｖｉｔｙｒｅａｃｈｅｓ１７３．２Ｗ／（ｍ·Ｋ），ｗｈｉｃｈｉｓ２．２ｔｉｍｅｓｏｆｔｈｅｓａｍｐｌｅｓｗｉｔｈｏｕｔｈｅａｔａｎｎｅａｌｉｎｇａｔ
ｈｉｇｈｐｒｅｓｓｕｒｅ．Ｈｏｗｅｖｅｒ，ｗｈｉｌｅｔｈｅａｎｎｅａｌｉｎｇｔｉｍｅｉｓｅｘｔｅｎｄｅｄｔｏｔｈｅ４ｈ，ｔｈｅｐｏｒｅｓｉｚｅｏｆＡｌＮｃｅｒａｍｉｃｓｉｓｉｎ
ｃｒｅａｓｅｄｗｉｔｈａｎｔｉｄｅｎｓｉｆｉｃａｔｉｏｎ．ＡｎｄｔｈｅｔｈｅｒｍａｌｃｏｎｄｕｃｔｉｖｉｔｙｏｆＡｌＮｃｅｒａｍｉｃｓａｎｎｅａｌｅｄａｔ５．０ＧＰａａｎｄ
９７０℃ ｆｏｒ４ｈｉｓｒｅｄｕｃｅｄｔｏ８０．９Ｗ／（ｍ·Ｋ）．
Ｋｅｙｗｏｒｄｓ：ｈｉｇｈｐｒｅｓｓｕｒｅａｎｎｅａｌｉｎｇ；ａｌｕｍｉｎｉｕｍｎｉｔｒｉｄｅｃｅｒａｍｉｃｓ；ｍｉｃｒｏｓｔｒｕｃｔｕｒｅ；ｔｈｅｒｍａｌｃｏｎｄｕｃｔｉｖｉｔｙ

　　ＡｌＮ陶瓷材料具有高的热导率、低的介电常数、
与硅相匹配的热膨胀系数、绝缘、无毒等优良的性能，

广泛应用于大规模集成电路以及开关电源等大功率

器件上作散热基片材料［１２］．同时，ＡｌＮ还可以用作
熔融金属用于坩锅、热电偶保护管、真空蒸镀用容器、

耐热砖等．
ＡｌＮ的热导率与结构和工艺方面的关系是ＡｌＮ材

料的研究重点［３］．Ａ１Ｎ的理论热导率为３２０Ｗ／（ｍ·Ｋ），
工业上实际制备的多晶氮化铝陶瓷由于晶体的不完

整性、各种缺陷、晶界、杂质、位错以及晶体表面等作
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用会引起散射，从而影响声子平均自由程的大小，大

大降低了ＡｌＮ热导率［３４］．因此，ＡｌＮ陶瓷的热导率
多在１００～２５０Ｗ／（ｍ·Ｋ）．

为了提高ＡｌＮ陶瓷的导热性能，人们也采用常
压热处理的方法．Ｖｉｒｋａｒ等［４］在还原气氛中对ＡｌＮ进
行了退火处理以除去 ＡｌＮ中的氧和第二相，随退火
时间的增加，晶界相和氧减少，热导率增大．Ｎａｋａｎｏ
等［５］对采用１％Ｙ２Ｏ３作为添加剂的 ＡｌＮ陶瓷进行了
退火处理，在 １９００℃，Ｎ２流动气氛条件下保温
１００ｈ，由于高温下保温时液相挥发，第二相的含量减
少，热导率由１４８Ｗ／（ｍ·Ｋ）增大至２７２Ｗ／（ｍ·Ｋ）．
周等［６７］对利用Ｂ２Ｏ３Ｙ２Ｏ３等作为添加剂的ＡｌＮ陶瓷
在 １８５０℃ 温度下热处理 ４ｈ，获得了热导率为
１８９Ｗ／（ｍ·Ｋ）的ＡｌＮ陶瓷．但对烧结后 ＡｌＮ陶瓷体
材料进行高压热处理，迄今为止尚未见相关报道．本
工作利用六面顶压机产生高压，在５．０ＧＰａ条件下，
对以Ｙ２Ｏ３为烧结助剂的 ＡｌＮ陶瓷进行了高压热处
理，研究了高压热处理对ＡｌＮ陶瓷的致密度、显微结
构以及导热性能的影响．

１　实验方法

１．１　实验样品的制备
实验样品是在 ５．０ＧＰａ／１７００℃／５０ｍｉｎ条件下通

过高压烧结的方法制备的，采用了高温自蔓延法制

备ＡｌＮ微粉，添加５％的 Ｙ２Ｏ３烧结助剂．具体的高
压烧结制备方法见文献［８９］．
１．２　高压热处理工艺

样品的高压烧结是在国产六面顶机（ＸＫＹ６×
１２００ＭＮ）上进行，该高温高压设备具有长时间高精
度的温度压力稳定控制能力，为本实验的进行提供

了条件．
六面顶压机的压力是根据铋（Ｂｉ）、钡（Ｂａ）和铊

（Ｔｌ）的高压相变点所建立的油压与腔体内部压力的
定标曲线进行标定．合成温度是根据 Ｐｔ６０％
ＲｈＰｔ３０％Ｒｈ热电偶测定的输入功率与温度的关系曲
线进行标定．

将ＡｌＮ高压烧结体封装在洁净的钼腔中，高压
烧结腔体组装示意见图１．该组装能够保证烧结体不
受污染并保持烧结温度的均匀性［８］．高压热处理实
验的压力为５．０ＧＰａ，热处理温度为９７０℃，热处理时
间为１～４ｈ．
１．３　性能测试

采用阿基米德排水法测定试样的密度；通过粉

晶Ｘ光衍射仪（ＸＲＤ）检测试样的相组成；用扫描电
子显微镜（ＳＥＭ）观察试样断裂面的形貌特征；用德
国耐驰公司激光导热仪（ＬＦＡ４４７）测定试样热导率．

图１　高压热处理腔体组装示意图
Ｆｉｇ．１　ＴｈｅｓａｍｐｌｅａｓｓｅｍｂｌｙｆｏｒＡｌＮｃｅｒａｍｉｃｓａｎｎｅａｌｅｄａｔｈｉｇｈ
ｐｒｅｓｓｕｒｅ
１：Ｓｔｅｅｌｒｉｎｇ；２，７：Ｐｙｒｏｐｈｙｌｌｉｔｅ；３，４：Ｃｅｒａｍｉｃｃｙｌｉｎｄｅｒａｎｄｃｏｖｅｒ；
５：Ｓａｍｐｌｅ；６：Ｍｏｌｙｂｄｅｎｕｍｃｅｌｌ；８：Ｍｅｔａｌｐｌａｔｅ；９，１０：Ｇｒａｐｈｉｔｅｈｅａｔｅｒ．

２　结果与分析

２．１　热处理ＡｌＮ试样致密度的变化
图２为掺加５％ Ｙ２Ｏ３的 ＡｌＮ陶瓷在９７０℃，高

压和常压下分别热处理１、２、３和４ｈ的密度变化．从
图中看出，ＡｌＮ陶瓷在高压热处理１和２ｈ时，密度
有所增加，热处理２ｈ密度达到３．３１８ｇ／ｃｍ３．但随着
热处理时间的延长，密度反而略有下降，高压热处理

４ｈ后其密度为３．２８９ｇ／ｃｍ３，出现了反致密化现象．
从致密化角度分析，较短时间的高压热处理（小于

２ｈ），其试样致密度不下降，这将有利于试样热导率
的提高．

高压热处理ＡｌＮ陶瓷体材料时出现了反致密化
现象．这现象在一些烧结过程中也时有出现，尤其是
在长时间烧结和保温的过程中．比如，在 ＺｎＯ的烧
结过程中就出现了致密性不升反降的反致密化现

象［１０］．高压热处理时，由于温度以及压力的作用，必
然导致其晶粒的长大，而晶粒生长将导致气孔的同速

图２　高压热处理时间对ＡｌＮ陶瓷密度的影响
Ｆｉｇ．２　Ｅｆｆｅｃｔｏｆｈｉｇｈｐｒｅｓｓｕｒｅａｎｎｅａｌｉｎｇｔｉｍｅｏｎｔｈｅｄｅｎｓｉｔｙｏｆ
ＡｌＮｃｅｒａｍｉｃｓ

８３５
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率生长，这样会使烧结体致密度有一定程度的下降．
高压热处理时，由于高压的作用，在一定时间内（２ｈ）
可以保证ＡｌＮ高压烧结体的密度不变或者略有增加．
但随着高压热处理时间的延长，晶粒进一步长大，气

孔也随着长大．
２．２　高压热处理对ＡｌＮ陶瓷微观结构的调整

图３是ＡｌＮ陶瓷未经高压热处理的断裂面 ＳＥＭ
照片，从图中可以看出，试样中 ＡｌＮ晶粒比较细小，
晶粒没有明显的晶形，晶粒与晶粒之间没有明显的分

界．未经高压热处理的ＡｌＮ陶瓷试样采用高压烧结制
备，烧结时间仅仅 ５０ｍｉｎ［８９］．虽然烧结压力高达
５．０ＧＰａ，但由于烧结时间过短，晶体生长时间的不足，
导致了晶粒生长不完整．

在５．０ＧＰａ／９７０℃下，对ＡｌＮ陶瓷进行１～４ｈ的高
压热处理．为了研究高压热处理对ＡｌＮ晶粒生长的影
响．对高压热处理后 ＡｌＮ的断口进行了 ＳＥＭ分析．
图４（ａ）是高压热处理２ｈ后ＡｌＮ的断裂面ＳＥＭ照片，
从图４（ａ）可以看出，在高压作用下，随着热处理时间的
延长，ＡｌＮ陶瓷高压烧结体中的 ＡｌＮ晶粒能够迅速长
大，其形貌为六方形．随着热处理时间的延长，试样中
的ＡｌＮ晶粒外形和晶粒尺寸有较明显的变化．可以看
出，经过高压热处理，ＡｌＮ晶粒发育更完整，晶粒尺寸显
著增大，晶粒外形更加饱满，晶粒与晶粒之间的接触更

紧密且第二相均位于晶界处或者三角晶界区域．
高压热处理中 ＡｌＮ的进一步致密化主要是靠扩

散来进行．扩散主要包括有：表面扩散、晶格扩散、晶
界扩散等，其物质来源有晶界、表面以及位错．在ＡｌＮ
高压热处理过程中，虽然上述几种扩散都在物质传输

时起了一定作用，但主要的传输途径是体积扩散．换
言之，ＡｌＮ的进一步致密化主要靠压力强化的扩散蠕
变过程来促进晶粒的长大，减小晶粒间的空隙［１１］．高
压热处理时对试样施加高达５．０ＧＰａ的外部压力，且
六面顶压机施加的压力接近于等静压，因此诱发或加

图３　未经高压热处理ＡｌＮ陶瓷断裂面扫描电镜照片
Ｆｉｇ．３　ＳＥＭｍｉｃｒｏｇｒａｐｈｏｆｔｈｅＡｌＮｓａｍｐｌｅｓｂｅｆｏｒｅｈｉｇｈｐｒｅｓｓｕｒｅ
ｈｅａｔｔｒｅａｔｍｅｎｔ

图４　高压热处理２ｈ（ａ）和４ｈ（ｂ）的后ＡｌＮ的扫描电镜照片
Ｆｉｇ．４　ＳＥＭｍｉｃｒｏｇｒａｐｈｓｏｆｔｈｅＡｌＮｓａｍｐｌｅｓａｎｎｅａｌｅｄａｔ５．０ＧＰａ
ａｎｄ９７０℃ ｆｏｒ２ｈ（ａ）ａｎｄ４ｈ（ｂ）

剧晶界的运动，使得晶粒在特定的极高应力作用下能

够快速生长．
图４（ｂ）是高压热处理４ｈ后 ＡｌＮ的断裂面 ＳＥＭ

照片，可以看出，试样内部有许多气孔的存在．对于
实际的三维颗粒坯体，晶粒粗化过程也包括气孔生长

或气孔聚集．物质迁移既是晶粒生长也是致密化的
主要源泉，也就是说，晶粒和气孔的粗化与致密化相

互平行地同时进行．气孔生长与晶粒生长密切相关，
热力学稳定时气孔与晶粒以同样的速率生长，气孔与

晶粒尺寸之比不变．ＡｌＮ试样在高压热处理过程中，
由于高压使得晶粒的生长加快，而气孔的生长速率和

晶粒是相同的．这样，随着高压热处理时间的延长，会
使气孔进一步长大（最大尺寸为１．５μｍ），出现了反
致密化现象．

在ＡｌＮ陶瓷烧结体的高压热处理过程中，出现反
致密化的原因除了 ＡｌＮ试样晶粒发育长大以及气孔
直径增大外，试样闭孔中气体的压强也起到了一定的

诱导作用，也就是说封闭孔洞中的不溶性气体（主要

是Ｎ２等）的压力造成了试样体积的膨胀
［１１］．

２．３　高压热处理ＡｌＮ陶瓷的导热性能
ＡｌＮ试样高压热处理前后的性质如表１所示．高压

热处理２ｈ的ＡｌＮ陶瓷的热导率达到了１７３．２Ｗ／（ｍ·Ｋ），

９３５



Jo
ur

na
l o

f I
no

rg
an

ic

    
    

M
ate

ria
ls

无 机 材 料 学 报 第２５卷

表１　ＡｌＮ试陶瓷的热导率
Ｔａｂｌｅ１　ＴｈｅｒｍａｌｃｏｎｄｕｃｔｉｖｉｔｙｏｆＡｌＮｃｅｒａｍｉｃｓ

Ｓｉｎｔｅｒｉｎｇｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ
Ｄｅｎｓｉｔｙ／
（ｇ·ｃｍ－３）

Ｔｈｅｒｍａｌｃｏｎｄｕｃｔｉｖｉｔｙ／
（Ｗ·ｍ－１·Ｋ－１）

５．０ＧＰａ／１７００℃／５０ｍｉｎ ３．２９５ ７７．３
Ｈｉｇｈｐｒｅｓｓｕｒｅｓｉｎｔｅｒｉｎｇ
５．０ＧＰａ／９７０℃／２ｈ ３．３１８ １７３．２
Ｈｉｇｈｐｒｅｓｓｕｒｅａｎｎｅａｌｉｎｇ
５．０ＧＰａ／９７０℃／４ｈ
Ｈｉｇｈｐｒｅｓｓｕｒｅａｎｎｅａｌｉｎｇ ３．２８９ ８０．９

是没有高压热处理试样热导率的２．２倍．从表１也可
以看到，高压热处理４ｈＡｌＮ陶瓷的热导率反而降低
到了８０．９Ｗ／（ｍ·Ｋ）．

通常制备的ＡｌＮ陶瓷却属于多晶体材料，具有多
晶多相的显微结构，它主要由主晶相（ＡｌＮ晶体）、晶界
相（第二相，主要为铝酸盐）以及气相（材料内部的气

孔）等组成．研究表明，ＡｌＮ陶瓷体材料热导率与其显
微结构密切相关，其中对热导率的影响较为重要的包

括气孔、显微结构缺陷以及晶界相的组成与分布．
气孔的存在会大大降低陶瓷的热导率．因此，要

获得高热导率的ＡｌＮ材料，充分致密化是一个必要条
件．第二相在ＡｌＮ陶瓷中有两种分布形式：孤岛状分
布和连续分布于晶界处．Ｙｕ等［１２］认为从提高ＡｌＮ陶
瓷的热导率出发，第二相孤岛状分布于三角晶界处比

处于 ＡｌＮ晶界更有利．相对含量较低的第二相将
ＡｌＮ晶粒隔开（ＡｌＮ晶粒不接触），ＡｌＮ的热导率就会
下降；如果第二相处于 ＡｌＮ晶粒的三叉晶界处（ＡｌＮ
晶粒保持接触），ＡｌＮ陶瓷就会有很高的热导率．
Ｊａｃｋｓｏｎ和Ｖｉｒｋａｒ等［３５］研究表明，直接接触 ＡｌＮ晶粒
比孤立分布的ＡｌＮ晶粒具有更高的热导率，因为连续
分布的晶粒为声子提供了更直接的通道．Ｃｈｅｎ等［１３］

通过实验表明晶界相的非均匀分布会导致大量的气

孔，阻碍了声子散射，从而降低ＡｌＮ的热导率．
高压热处理在六面顶压机中进行时，试样由于受

到５．０ＧＰａ高压的作用，因此在短时间内，晶粒、气孔
的生长发育以及第二相的调整并没有使试样的致密

度产生大的变化，在一定时间内试样的密度在热处理

前后没有明显差异．
另外，ＡｌＮ试样在高压热处理时，晶界相有一个向

三角晶界偏析的过程．晶界相的移动和偏析一方面促
进ＡｌＮ晶粒的发育长大，使其变得形状完整与饱满，增
加晶粒之间的接触面；另一方面也有利于ＡｌＮ晶界上
及晶格内的氧向晶界处移动，使晶格中的氧杂质减少，

减少了对声子的散射，提高ＡｌＮ试样的热导率．
高压热处理对于 ＡｌＮ陶瓷热传导的提高有几种

作用：提高ＡｌＮ陶瓷试样的致密度；晶界相更多地在
三角晶界处偏析，主相的连续性增强；主相的晶格更

完整，减少了晶格缺陷对声子的散射．这几方面的共

同作用均使ＡｌＮ陶瓷的热导率提高．

３　结论

１）在一定时间内，高压热处理可以使得 ＡｌＮ陶
瓷晶粒发育更完整，晶粒尺寸显著增大，增进致密化，

提高其导热性能，是对ＡｌＮ陶瓷进行结构调整和性能
提高的有效手段．
２）经过 ２ｈ高压热处理，ＡｌＮ陶瓷其密度达到

３．３１８ｇ／ｃｍ３，高压热处理４ｈ后其密度为３．２８９ｇ／ｃｍ３，
出现了反致密化现象．
３）在５．０ＧＰａ／９７０℃／２ｈ高压热处理，以 Ｙ２Ｏ３为

烧结助剂ＡｌＮ陶瓷的热导率达到了１７３．２Ｗ／（ｍ·Ｋ），
是原试样的２．２倍，而经过４ｈ高压热处理的ＡｌＮ陶瓷
的热导率反而降到了８０．９Ｗ／（ｍ·Ｋ）．
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