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残余热应力对 Al2O3/ Ni金属陶瓷
断裂行为和力学性能的影响
Effect of Residual T hermal Stresses on Fracture Behavior and

Mechanical Properties of Al2O3/ N i Cermets

李国军1, 陈大明1, 黄校先2, 郭景坤2

( 1 北京航空材料研究院, 北京 100095; 2 中国科学院上海硅酸盐研究所, 上海 200050)

LI Guo- jun1, CHEN Da-m ing1, HUANG Xiao-x ian2, GUO Jing-kun2

( 1 Inst itute of Aeronaut ical M aterials, Beijing 100095, China;

2 Shanghai Inst itute of Ceramics, Chinese Academy of Sciences , Shanghai 200050, China)

摘要: 运用残余热应力理论定性地解释了残余热应力对 Al2O3/ N i金属陶瓷断裂行为和力学性能的影响。Ni颗粒位

于 Al2O3 晶内或 Ni含量低时, 在 Al2O3- Al2O3 晶界产生张应力, 易发生沿晶断裂; 而其位于 Al2O3 晶界或 Ni含量

高时, 在 Al2O3- A l2O 3晶界产生压应力, 易产生穿晶断裂。
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Abstract: Effect of residual thermal st resses on f racture behav ior and mechanical propert ies of Al2O3/ Ni

cermets was qualitat ively explained by using theory on residual thermal st resses1 When Ni part icles are

located w ithin Al2O3 grains or Ni content is relat ively low , tensile stresses are exerted at Al2O3- Al2O3

grain boundary1 While f racturing, interg ranular fracture is easily produced1 When Ni part icles are dis-

persed at Al2O3 grain boundary or Ni content is relat ively high, compressive stresses are exerted at Al2O3

- Al2O3 grain boundary1 While fracturing, t ransgranular f racture is easily produced1 In general, inter-

granular fracture model is favorable to enhancement of f racture toughness, and transgranular f racture

model is cont ributed to improvement of bending st reng th1
Key words: residual thermal stresses; Al2O3/ N i cermets; fracture behavior; mechanical propert ies

  陶瓷以其高硬度、高熔点、耐化学腐蚀和耐磨
损等优点而得到广泛应用, 但其固有的脆性已不能

满足工程上对其性能提出的更高要求。因此, 提高

陶瓷材料的韧性和可靠性已成为陶瓷工作者最为关

注的课题。长期的实践表明, 在陶瓷基体中引入第

二相, 即复合材料, 是解决陶瓷脆性的有效途径。

根据引入第二相形状的不同, 增韧机理也不尽相同。

但是, 残余热应力场增韧是提高材料韧性的共同机

制, 因为引入第二相后, 由于相与相之间膨胀系数

的差别, 在高温冷却过程中必然会在材料中产生残

余热应力。残余热应力主要集中在晶界和界面处,

它与材料的断裂行为和力学性能密切相关。正因为

如此, 晶界 (界面) 设计已成为材料复合材料制备

科学的重要一环[ 1]。

本研究采用非均相沉淀法和热压工艺制备的

Al2O3/ Ni金属陶瓷作为研究对象, 定性地探讨了残

余热应力对材料断裂方式和力学性能的影响。

1  Al2O3/ Ni金属陶瓷的制备与表征

111  制备工艺
  将 NiO (约 8nm, 采用有机溶剂法在实验室中

制备) , PEG和 AlCl3#6H2O 按所需的比例溶于一定

量的蒸馏水中, 超声分散, 然后, 在强烈的搅拌过

程中, 加入氨水溶液, 并调节 pH 值在 9~ 10之间。

将沉淀过滤、水洗、醇洗、干燥、煅烧、球磨和还

原后制得复合粉体。最后, 在 1450 e 于氩气气氛中
热压烧成, 升温速率为 20 ~ 30 e / m in, 压力为
20MPa, 保温 1h。根据 Ni含量不同, 样品记为AN3

和 AN10, 其中数字为 Ni的体积含量。烧结体被切

割、加工成 5mm @ 215mm @ 30mm 试样。为了消除

加工产生的表面应力, 加工好的试样在 1400 e 氩气
氛中热处理 2h, 然后随炉冷却至室温。

112  测试与表征
  采用排水法测定烧结体的相对密度; 在 Inst ron

- 1195 试验机上测量三点抗弯强度, 跨距 20mm,

载荷速率 015mm/ m in; 采用压痕法测试断裂韧性,

计算公式为 K IC = A (E / H )
1/ 2

( p / c
2/ 3

)
[ 2] ; 用 JEM
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- 200CX型透射电镜 ( TEM ) 观察烧结体的形貌及

晶粒大小; 采用扫描电子显微镜 ( SEM ) (日本岛津

Shimadzu EPMA8705QHII型电子碳针仪) 观察试样

的断口形貌。

2  结果分析与讨论

211  残余热应力的理论基础
  对于复合材料, 由于不同物相间膨胀系数差异,
冷却过程中两种晶粒热膨胀系数失配使材料中产生

热应力。热应力的大小与第二相的体积分数, 形状

与尺 寸, 热 膨胀 系数失 配 ( $A) , 温度 间隔

( $T ) , 弹性模量 ( E ) 和泊松比 ( M) 等密切相

关。根据 Seleing 模型[ 3] , 复合材料从高温冷却后,

在第二相 (球状) 中产生一个径向应力 ( Rrp ) 和切

向应力 ( RHp ) , 两者满足下列关系:

  Rrp = RHp = - P =
$A# $T

( 1+ Mm )
2Em

+
(1 - 2Mp)

Ep

( 1)

当基体中的应力远离球形第二相的中心时, 其应力

与距离 ( r ) 的函数关系如下,

  Rrm = - P ( R / r )
3 ( 2)

  RHp = P / 2( R / r )
3 ( 3)

其中, 下标 p和 m 分别代表第二相颗粒和基体, R

为第二相颗粒半径。Seleing 模型是个简单的模型,

它未考虑第二相的体积分数对残余热应力的影响。

实际上, 残余热应力与第二相的体积分数成正比[ 4]。

但这并不影响采用 Seleing 模型定性地解释一些问

题。

212  残余热应力对断裂行为的影响
  图 1为不同 Ni含量试样的断口形貌。从图中可

以看出, Ni 含量较低的 AN3 试样以沿晶断裂为主,

而相对较高 Ni含量的 AN10 试样几乎都是穿晶断

裂。对于这种转变有两种情况, 一种是基体的晶界

强度不变, 但 Al2O3 基体强度大大弱于单相 Al2O3 陶

瓷晶粒的强度, 导致裂纹向晶粒内扩展; 另一种情

况是晶界强度显著增强, 阻止沿晶断裂, 迫使裂纹

从晶粒穿过。

  在本系统中基体为 Al2O3, 第二相为 Ni。根据

文献 [ 5, 6] 可知, Mm = 0125, Mp = 01312, Em =

400 GPa, Ep = 200GPa, Am = 814 @ 10
- 6 e , Ap = 15

@ 10
- 6 e , $T 为内应力不再发生弛豫的温度范围, 取

$T = 1100 e 。由 ( 1) 式可得 Ni 中的热应力为

2111GPa, 由于 Al2O3 的热膨胀系数比 Ni小, 所以

均匀的张应力作用在 Ni颗粒中。根据 ( 2) 和 ( 3)

式可知, Al2O3基体受径向张应力和切向压应力, 其

大小随离 Ni颗粒距离的增加以三次方的速度减小。

Al2O3基体和 N i颗粒中的应力变化如图 2所示。

图 1  两种不同 Ni含量样品的断口形貌 SEM 照片

Fig11  SEM m icrographs of f racture surface of the

sam ples w ith diff erent Ni content  ( a) AN3; ( b) AN10

图 2  金属陶瓷中 Al2O 3 基体和 Ni颗粒中的应力变化

Fig12  Schemat ic dist ribution of thermal

st resses in cermet for a $T = 1100 e

  从基体与 Ni颗粒的热应力分析结果可以判断在

Ni/ Al2O3 界面为张应力, 其界面强度很弱, Ni颗粒

在断裂时易从基体中拔出。而 Ni和 Al2O3 由热膨胀

失配产生的热应力对 Al2O3/ Al2O3 晶界的影响则与

Ni颗粒在 Al2O3 基体中的位置有关。王宏志
[ 7]和 O-

hji[ 8]在对Al2O3/ SiC复合材料进行热应力分析表明,

当 SiC位于晶内时, Al2O3/ Al2O3 晶界为压应力; 而

SiC位于晶界时, Al2O3/ Al2O3 晶界则为张应力。在

Al2O3/ SiC 系统中, Al2O3的热膨胀系数大于 SiC的,

而在本系统中, Al2O3 的热膨胀系数小于 Ni的, 因

此热应力对 Al2O3/ Al2O3 晶界的影响必然与 Al2O3/

SiC系统相反。研究表明[ 9- 11] , 无论采用何种制备

方法, 金属在 Al2O3 基金属陶瓷中的分布有两种:

一种位于晶界, 一种位于晶内。且位于晶界的金属

颗粒尺寸大于位于晶内的, 金属含量越高, 位于晶

内的相对越少。

  从图 3中可以看出Al2O3晶粒呈等轴状, 晶粒大

小在 1Lm 左右, 位于晶界的 Ni颗粒在 100~ 250nm

之间, 位于Al2O3晶内的 Ni颗粒在 100nm 以内。根

据 Ni颗粒位置不同对 Al2O3/ Al2O3 晶界应力的影响

不同。当 Ni位于晶内时, Ni与 Al2O3 基体间因热膨
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胀系数失配产生的径向张应力传导到 Al2O3/ Al2O3 晶

界上, 减弱了晶界强度, 从而有利于裂纹扩展。由

于热应力随距离的增加迅速减弱 (见 ( 2) 式) , 作

用距离比较短, 所以张应力的大小与 Ni位于晶内的

位置有关。只有位于晶界较近的 Ni颗粒才会对晶界

产生明显的影响。如果 Ni位于晶界时, 因热膨胀系

数失配产生的径向张应力促使 Al2O3/ Al2O3 晶界闭

和, 加强了晶界强度, 有利于抵抗裂纹沿晶界扩展,

再者 Ni颗粒在 Al2O3 基体中产生的径向张应力弱化

了基体晶粒, 易造成穿晶断裂。

图 3  试样的 T EM 显微照片

Fig13  TEM micrograph of AN10 cermet

  由Ni含量与位于 Al2O3 晶内 Ni含量的关系可以

看出 (如图 4) , 当添加的 N i含量低时, 位于 Al2O3

晶内的 Ni颗粒含量高于添加 Ni含量高时。因此,

当N i含量较低时 (如AN3) , 位于晶内的 Ni含量相

对较高, 所以 Al2O3- Al2O3晶界强度变弱, 另外,

单相 Al2O3 各向膨胀系数不同所产生的残余微观张

应力 ( 100MPa左右) [ 12] , 都使材料沿晶断裂。虽然

图 4  Ni含量与位于Al2O 3晶内 Ni含量的关系图

Fig14  Relat ionship of Ni content and Ni

content located w ithin Al2O3 grain

此时位于晶界的 Ni 颗粒产生的压应力使 Al2O3-

Al2O3晶界强度加强, 但还不足以使裂纹转向晶内。

当 Ni含量较高时 (如 AN10) , 位于晶界的 Ni相对

增加, 使 Al2O3- Al2O3晶界强度大于晶内 Ni颗粒和

基体自身引起的晶界弱化, 同时基体受张应力, 引

起基体强度减弱, 从而产生穿晶断裂。总之, 不同

Ni含量的金属陶瓷断裂方式的改变是由第二种情况

导致的。

213  残余热应力对力学性能的影响
  表 1是AN3和 AN10试样的抗弯强度和断裂韧

性实验值。从表中可以看出, Ni含量较低的 AN3试

样的断裂韧性要比 Ni 含量较高的 AN10 试样高得

多, 而其抗弯强度要比 AN10试样略小。这正如 312
中所述, 残余热应力导致 AN3 试样沿晶断裂, 而

AN10试样穿晶断裂。同穿晶断裂模式相比, 沿晶断

裂必将大大延长裂纹的扩展路径, 消耗更多的断裂

功, 这是导致AN3试样的断裂韧性比 AN10 试样大

的主要原因。尽管 Ni含量较高时, Al2O3/Al2O3 晶

界强度增加, 基体弱化, 且导致基体弱化的张应力

与第二相体积含量成正比[ 12] , 但Ni含量在一定的范

围内, 既能够引起穿晶断裂又不致使基体强度降低

太多时, 穿晶断裂将有利于抗弯强度的提高。因此,

AN10试样的致密度虽然比 AN3 低, 但其抗弯强度

仍比 AN3试样要高。

表 1 AN3 和 AN10 试样的抗弯强度和断裂韧性实验值

Table 1  Bending streng th and fracture

toughness o f AN3 and AN10

试样
相对密度

/ %

抗弯强度

/ MPa

断裂韧性

/ ( MPa#m- 1/2)

AN3 9818 504 ? 10 610 ? 012

AN10 9716 510 ? 15 415 ? 011

3  结论

( 1) 残余热应力对断裂行为的影响与 Ni颗粒在

Al2O3基体中的位置有关。Ni颗粒位于晶内时, 在

Al2O3- Al2O3 晶界上产生张应力, 弱化晶界, 有利

于沿晶断裂; 位于晶界时, 则在在 Al2O3- Al2O3 晶

界上产生压应力, 强化晶界, 而在 Al2O3 基体中产

生张应力, 因此, 易发生穿晶断裂。

( 2) 残余热应力对断裂行为的影响与 Ni含量有

关。Ni含量低时, 发生沿晶断裂, 而高时, 则产生

穿晶断裂。

( 3) 由残余热应力引起沿晶断裂, 有利于断裂

韧性的提高, 而穿晶断裂则有利于抗弯强度的改善。
(下转第 43页)
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表 2 RAC电磁参数要求

Table 2  Electromagnetic parameters of RAC

optimised for oblique incidence of 60b

f /
GHz

8 9 10 11 12

Lr 5160- j3160 5150- j3100 4180- j2170 4150- j2142 4130- j2100

Er 3410- j6170 3310- j6170 3010- j6170 2910- j6160 2710- j6170

  由此所计算的反射率 ) 频率 ) 角度特性如图 7。

图 7  理论计算的 RAC斜入射特性

Fig17  Theoret ic oblique incidence

performance of RAC on parameters of table 2

  提高 RAC角度特性的另一种方法是设计多层结

构。文献 [ 4] 提出了具有最佳斜入射性能的宽频

Jaumann雷达吸收体设计。它是以采用遗传算法

(Genet ic Algorithm ) 为基础的全局优化法, 所设计

的雷达波吸收材料 ( Radar Absorbing Materials,

RAM) 在两种极化方式下均具有最佳吸波性能。图

8为采用该方法设计的一种四层吸收材料性能。

  这种多层结构极大地改善了 RAC 斜入射特性,

图 8  多层 RAM 斜入射性能

Fig18  Performan ce of a four- layer RAM

opt imized for oblique incidence of 60b

在厚度允许的条件下具有较佳的减缩 RCS的效果。

3  结论

  ( 1) 斜入射状态下, 吸波涂层对垂直极化波的

吸收性能降低, 而平行极化波性能提高, 但当 Hi \
70b下平行极化性能亦下降。因此, 提高 RAC 在垂直

极化下的吸波性能是研制高性能 RAC的关键。

( 2) 提高吸波涂层的 Lr 值是改善薄层 RAC斜入

射性能的基本途径。受现有吸收剂电磁参数所限,

很难在薄层 ( d [ 015mm) 情况下达到大入射角下
的低反射性能。

( 3) 在斜入射下进气道内垂直极化波反射增大,

故采用 RAC减小进气道后向 RCS归结为优化设计垂

直极化下性能优良的吸波涂料。
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