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摘　要　系统研究了 Ce2Y2ZTA 复相陶瓷批量试样在2. 45GH z,功率0. 5～ 5kW 连续可调的矩形

多模腔内的微波烧结过程及材料性能。实验表明: 通过合理的保温结构和工艺控制,可实现高稳定

性和重复性的微波快速烧结。相对密度达到99% TD。与常规烧结相比, 微波烧结过程只需约2小

时, 致密化温度降低50～ 100℃。烧结后材料具有晶粒尺寸细小、均匀的显微结构, 弯曲强度由

600M Pa提高至670M Pa,同时获得较高断裂韧性值。
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　　微波烧结高温陶瓷的可行性最早由加拿大科学家 T inga [1 ]提出,进入到80年代中期这项

新型烧结技术得到迅速发展和普遍重视[2, 3 ]。由于微波加热是利用微波电磁场与材料相互作

用,导致偶极子转动,介电损耗使材料表面和内部同时受热 (即材料自身发热的)独特机理,从

而具有体积加热、热应力小、能效高、无热源污染等一系列优点,被视为最有发展前景的一种烧

结技术[4 ]。近十年来A l2O 3、ZrO 2、ZTA 等结构陶瓷的微波烧结得到广泛研究。早期的工作主要

采用能量密度高的单模微波谐振腔直接烧结出这些陶瓷的小试样,相对密度可达99%TD [5 ]。

但单模谐振腔的加热空间及均匀场非常有限,难以进行大部件或批量试样烧结。因此,加热空

间大,微波场均匀的多模腔微波烧结近年来成为主要研究对象。如美国橡树岭国家实验室和英

国 EA T ech. 对 ZrO 2 (3mo l% Y2O 3) 和A l2O 3分别于1200℃和1550℃烧结60m in,其相对密度

分别达到99%和98% [6 ]。然而,由于多模腔内电磁场的复杂性和对烧结保温结构的特殊要求,

对于这些陶瓷试样的批量烧结及其性能的报道较少。本文作者旨在已有工作基础上,重点考察

性能优异的Ce2Y2ZTA 复相陶瓷批量试样在大容积多模腔内微波烧结过程及材料性能,为微

波烧结高性能陶瓷的工业应用提供实验基础。

1　实　验
1. 1　试样制备

　　用于补强增韧A l2O 3的四方相Ce2Y2ZrO 2微粉由化学共沉淀法制得,粒径为30～ 40nm。

A l2O 3亚微米粉为高纯度 (99. 8% ) , 平均粒径为0. 6Λm。将30w t% Ce2Y2ZrO 2和70w t%A l2O 3混

合, 经湿法球磨、干燥、过筛、造粒,然后经干压 (112M Pa)和等静压 (250M Pa)成型为两种尺寸

试样: (1) 6mm×5mm×46mm ; (2) 6mm×8mm×54mm。试样素坯密度为52% TD。



1. 2　微波烧结装置及工艺

1. 2. 1　微波加热系统

　　采用频率为2. 45GH z,功率在0. 5～ 5kW 内连续可调的微波发生源,通过波导管与用于加

热试样的矩形多模腔连接。自制矩形多模腔尺寸为48cm×43cm×38cm ,容积为7. 8×10- 2m 3,

该谐振腔可激励众多高次模而产生较均匀微波场[7 ] ,整个微波烧结系统示意图参见以前工作

报道[8, 9 ]。

1. 2. 2　混合式加热结构设计

　　处于微波电磁场中的材料对微波能的吸收功率为　　　　 P = 2Πf ΕoΕ′r tg∆ûE û 2 (1)

式中: P 单位体积的微波吸收功率, f 微波频率, Εo真空介电常数, Ε′r 材料的介电常数, tg∆介质
损耗角正切, E 材料内部的电场强度。可见当微波频率一定,试样对微波吸收性主要依赖材料

自身的 Ε′r、tg∆及场强 E。由于A l2O 3、ZrO 2在室温下具有低的 Ε′r 和 tg∆值,分别为8. 9、0. 0004

和4. 1、0. 0012 [10 ]。因此用能量密度均匀但场强较小的多模腔直接烧结A l2O 3和 ZrO 2复相陶瓷

困难,须采用混合式加热; 即在低温段试样主要靠吸收微波高的辅助元件 (如 SiC 棒)进行辐

射和对流加热,待材料升至一定温度, Ε′r、tg∆增大后则靠自身吸收微波而达到致密化烧结。此
外为避免高温状态下试样表面向腔内空间的热散失,试样也需放置于保温盒内。图1示出新设

计的混合式加热保温结构。这是在原有基础上改进的[11 ] ,可获得更均匀的微波加热温度场。对

于保温结构材料,要求耐高温和耐热冲击性;同时与微波相互作用弱,能被微波透过,这样可提

高微波能有效利用率及避免热蚀。

图1　多模腔内混合式加热保温结构

F ig. 1　H ybrid heating structu re in

　　　m icrow ave m ultimode cavity

1. 2. 3　烧结工艺

　　试样一批24根均匀放置在填有氧化铝纤维

棉的保温盒内 (见图1) ,通过调节微波的输入功

率和反射功率, 控制升温速率在20℃öm in 左

右,达到规定温度恒温30m in。温度测量采用上

海W FH 655型光导纤维红外测温仪 ( 550～

2000℃)。作为比较,试样同时在硅钼棒电阻炉

内烧结,升温速率约100 ℃öh,保温2h。

1. 3　性能测试及分析

　　试样烧结密度用A rch im ede 排水法测定。

采用O PTON 2CSM 950型扫描电镜分析试样显

微结构,晶粒平均尺寸直接采用线截距法统计

而得[12 ]。烧结后 Ce2Y2ZTA 中四方相 ZrO 2含

量用X2R ay 分析计算求得[13 ]。测定室温下试样的三点弯曲强度和断裂韧性,强度试条和韧性

试条尺寸分别为4mm×3mm×36mm、5mm×3mm×36mm ,试条数量一次6根; 断裂韧性测定

采用单边切口梁法 (SENB ) ,切口宽度0. 22mm ,跨距24mm。

2　结果与讨论
2. 1　烧结过程与致密化特点

　　实验表明采用上述微波烧结工艺及混合式加热结构,可对Ce2Y2ZTA 复相陶瓷试样一次

24根均匀快速烧结,烧结周期约2h,烧结后试样无变形和开裂,并且烧结过程具有良好的重复

性和稳定性。图2示出烧结过程中典型的升温曲线及入射功率和反射功率的变化,可见烧结过
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程中功耗较小,最大入射功率小于2000W。从反射功率变化曲线可知,当试样加热到800℃以上

时,由于试样对微波吸收加强,系统匹配性提高,反射功率下降明显。这与A l2O 3和 ZrO 2的介电

常数 Ε′r,损耗角 tg∆值随温度提高相一致[10 ]。

图2　微波烧结曲线及入射、反射功率变化

F ig. 2　M icrow ave heating curve and p rofiles

　　　 of inpu t and reflect pow er

图3　微波及常规烧结过程中试样密度随温度变化

F ig. 3　D ensity variation w ith temperatu re in m icrow ave

　　　 and conven tional p rocessing

　　图3示出微波与常规两种烧结条件下Ce2Y2ZTA 密度随温度变化特性,从图中可以发现,

微波烧结致密化温度低于常规烧结。前者约1550℃,后者达到1600℃以上。此外,在较低温度下

两者密度差别更明显。这与以前研究的 Y2T ZP 微波烧结特性类似[14 ]。从1400～ 1550℃这一烧

结阶段材料内部显微结构变化 (见图4)可见这一阶段微波致密化过程迅速、晶粒生长明显。这

与图3中密度变化规律是一致的。

图4　微波烧结过程中不同温度时显微结构

F ig. 4　M icro structu re of m icrow ave2sin tered samp le at differen t temperatu res
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　　对于本实验中微波烧结初期密度远大于常规烧结现象,可从微波与材料相互作用机理分

析。由于微波电磁场与材料密度成反比, 介电常数小的区域电场强度高于介电常数大的区

域[14, 15 ]。在烧结初期,试样内存在大量低介电常数的气孔,其电场强度远大于陶瓷颗粒内部,

这种高场强易于使气隙内部放电而活化颗粒表面,对于固相烧结的 ZTA 材料可促进表面传

质而加速烧结过程。烧结后期,致密化过程主要靠晶界或晶格扩散为主,这种扩散能力可用扩

散系数表示 D = D oexp (- ∃E öR T ) (2)

式中:　∃E——扩散活化能,　R——气体常数,　T——绝对温度。

　　显然扩散活化能减小有助于扩散系数提高, Janney 等[16 ]研究A l2O 3微波烧结发现其活化

能仅为160kJ ömo l,远低于常规烧结活化能575kJ ömo l,然而,微波场减少活化能提高扩散系数

的机制尚不清楚。因为扩散活化能通常主要取决于原子间结合力和化合物结构,微波与弱键连

接的离子产生共振偶合作用从而增加晶格点阵离子迁移而提高扩散系数也是可能的[17 ]。

2. 2　微波烧结力学特性

　　弯曲强度和断裂韧性是陶瓷材料两个重要性能指标。图5示出弯曲强度随烧结温度的变

化,两者比较,微波烧结试样强度为670M Pa 高于常规烧结强度 (600M Pa)。并且达到最高强度

的烧结温度低于常规烧结,前者为1550℃,后者为1600℃。强度提高主要归结为微波的体积性

加热和快速致密化有利于提高显微结构均匀性, 减小晶粒尺寸。由线截距法统计得到, 对于

微波和常规烧结达到99%理论密度的 ZTA 试样,主晶相A l2O 3的晶粒尺寸分别为2. 0Λm 和2.

6Λm。

图5　弯曲强度随烧结温度的变化

F ig. 5　F lexural strength changes w ith

　　　 sin tering temperatu re

图6　断裂韧性随烧结温度的变化

F ig. 6　F ractu re toughness varies w ith

　　　 sin tering temperatu re

　　从材料断裂韧性 (K IC)随温度变化 (示于图6)也可发现,微波烧结在1550℃～ 1600℃, K IC

可达7. 5M Pam 1ö2左右,而达到同一数值,常规烧结需要更高温度约1650℃。通常较高的烧结温

度,晶粒尺寸较大,对断裂韧性提高有利。对于晶粒尺寸较小的微波烧结试样,获得了较高断裂

韧性,除了显微结构均匀性改善外,这可能与Ce2Y2ZTA 中起增韧作用的 ZrO 2的四方相含量

有关, XRD 分析表明,微波烧结后材料中可相变四方相 ZrO 2含量提高。通过与常规烧结对比

可知,微波烧结的Ce2Y2ZTA 复相陶瓷获得较高弯曲强度和断裂韧性的烧结温度是一致的

(1550℃) ,这对实际应用是非常有意义的。

3　结　　论
　　采用一般工业用2. 45GH z、0. 5～ 5kW 微波发生源和自制矩形多模谐振腔构成的微波烧

结系统,通过混合式加热保温结构的合理设计,对Ce2Y2ZTA 复相陶瓷批量试样可获得稳定
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的快速烧结;烧结周期约2h,致密化达到理论密度的99%。

　　与常规烧结比较, 微波烧结 ZTA 材料的弯曲强度也有所提高, 由600M Pa 上升到

670M Pa。这主要是由于微波快速体积性加热,进一步改善了显微结构均匀性及晶粒尺寸细化。

微波烧结可在同一温度条件 (1550℃)同时得到高的弯曲强度和断裂韧性。
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M ICROW AVE SINTER ING OF Ce-Y -ZTA COM POSITE

X ie Zh ipeng　　L i J ianbao　　Zhang R u i　　H uang Yong
(T he State Key L abo rato ry of N ew Ceram ics and F ine P rocessing, D epartm en t of

M aterials Science and Engineering, T singhua U niversity, Beijing 100084)

Abstract　　T he batch sin tering p rocess and resu ltan t m echan ica l p ropert ies of Ce2Y2ZTA

compo site w ere studied u sing rectangu lar m u lt imode m icrow ave oven w ith a pow er supp ly of

5kW , 2. 45GH z. T he experim en ta l resu lts show that a fast ceram ic sin tering w ith h igh sta2
b ility and repet it ion cou ld be realized th rough su itab le con tro l of heat ing p rofile and imp rov2
ing of hyb rid heat ing structu re. D en sity of sin tered specim en s reached 99% the theo ret ica l

value. T he m icrow ave sin tering p rocess on ly co st tw o hou rs, and final sin tering temperatu re

had a decrease of 50 ℃ to 100℃ compared w ith conven t ional sin tering. F iner gra in size and

mo re homogeneou s m icro structu re cou ld be ob served, fo r m icrow ave p rocessing. A lso h igher

f lexu ra l st rength (from 600 M Pa to 670M Pa) and fractu re toughness w ere ob ta ined.

Key words　　Ce2Y2ZTA compo site, m icrow ave sin tering, m u lt imode cavity
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