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KOMPOZYTY Al203-SisNaw

Przedstawiono wyniki badan nad modyfikacja wlasciwosci AL, O3, przede wszystkim zwiekszenia odpornosci materialu na
kruche pekanie poprzez wprowadzenie do osnowy ceramicznych wiskersow azotku krzemu (a-Si;Ns). Proces wytwarzania
materialow kompozytowych ALO3;+x%mas.Si;N4y (x = 1, 2, 3, 4, 5) obejmuje: mieszanie proszkéw, suszenie, granulowanie,
prasowanie jednoosiowe p = 20 MPa, dogeszczanie izostatyczne p = 120 MPa oraz spiekanie wyprasek prébek w tempe-
raturze T = 1450°C/1 h pod ciSnieniem p = 35 MPa w atmosferze argonu. Okreslono wlasciwosci fizyczne otrzymanych
kompozytow, takie jak: gestos$¢, porowatos¢ i nasigkliwo$¢, metoda hydrostatyczny. Przeprowadzono jakoSciowa analize fa-
zowa kompozytu AlL,O3+5%Si3Ny4,. Okreslono twardo$¢ (HV) i odpornos¢ na kruche pekanie badanych kompozytéw. W wy-
niku spiekania AL O3;+x%mas.Si;Nyy (x = 1, 2, 3, 4, 5) pod ciSnieniem (p = 35 MPa) otrzymano spieki o zageszczeniu nie
mniejszym niz 98%, twardosci 20 GPa (dla ALO;+5%mas.Si3N4y) i krytycznym wspélezynniku intensywnos$ci naprezen
Kic = 4,54 MPa m'"? (dla AL O3;+5%mas.SizN4y). Otrzymane wartosci twardosci i krytycznego wspolczynnika intensywno-
Sci naprezen badanych kompozytow spowodowane sa obecnoscia twardych wiskersow Si3N4 (odchylanie i mostkowanie peknigc¢).

Stowa kluczowe: materialy ceramiczne, kompozyty ceramiczne, odpornos$¢ na kruche pekanie

Al20;-SisNsw COMPOSITES

The study is concerned with the modification of the properties of Al;O3, in particular aimed at improving the fracture
toughness of this material, by introducing ceramic whiskers of the silicon nitride (a-Siz;Ny4) into its matrix. The technological op-
erations involved in the production of the Al,O;+x%wt.Si;Nyy (x =1, 2, 3,4, 5) composite are: mixing the starting powders, dry-
ing the mixture, granulating, uniaxial pressing at p =20 MPa, isostatic compacting at p = 120 MPa, and hot pressing sintering in
T =1450°C, p = 35 MPa for 1 h in argon. The physical properties of the Al,O3;+x%wt.Si;Ny4, composites thus produced, such as
the density, porosity and absorptivity were determined using the hydrostatic method (Fig. 4). The phases in the ALO3+5% SizN4y
were identified. Investigation of the strength properties of the composite, such as the hardness (HV;) and fracture toughness
(Vickers method) was also carried out. The ALO;+x%wt.SiszNgyw (x = 1, 2, 3, 4, 5) composites hot-
-pressed under a pressure of 35 MPa show high hardness of 20 GPa (for Al O3;+5%wt.SizN4,) and critical value of stress
intensity factor Kic of 4,54 MPa - m'"? (for AL O3;+5%wt.SizN4y). The critical value of the stress intensity factor measured
in the ALO;+x%Wwt.SizN4y (x = 1, 2, 3, 4, 5) composites can be attributed to the presence of the whiskers Si;Ny4 (crack deviation
and bridging).

Keywords: ceramic materials, ceramic composites, fracture toughness

WPROWADZENIE

W grupie nowoczesnych materiatow narzedziowych
szczegblne miejsce zajmuje ceramika na osnowie azotku
krzemu (SizN4). Ze wzgledu na swoje znakomite wia-
sciwosci (duza odpornos¢ cieplna i chemiczna) znaj- du-
je si¢ ona ciagle w centrum badan przemystu narzedzio-
wego. Jednym z gtdéwnych zastosowan jest wytwarzanie
z ceramiki azotowej plytek skrawajacych [1].

Ceramike narzedziowa wytwarza si¢ obecnie najcze-
Sciej, stosujac dwa podstawowe materialy wyjsciowe:
jednofazowy Al,O;oraz azotek krzemu SizNy4 [2-6].

Celem niniejszej pracy jest otrzymanie kompozytow
Al,O3-Si3N4y, 0 zmiennej zawarto$ci wiskersow, o wy-
sokim zaggszczeniu (nie mniejszym niz 98%) oraz
o duzej twardosci 1 dobrej odporno$ci na pekanie.

MATERIALY | METODYKA BADAN

"2 mgr inz., 3 prof. dr hab. inz.

W badaniach stosowano proszek a-Al,O; produkcji
Taimei Co. Ltd Japonia oraz wiskersy o-Si;N4 firmy
Nanoamor USA.

Czysto$¢ chemiczna proszku a-Al,O; wynosi
99,99%, $redni rozmiar czastek 135 nm i powierzchnia
wlasciwa 14,1 m%g. Morfologie proszku a-Al,Os oraz
rozktad rozmiaréw czastek (Srednic ekwiwalentnych d;)
przedstawiono na rysunku 1.

W badaniach stosowano wiskersy o-Si;N4 o czysto-
$ci chemicznej 99% oraz proporcji dtugo$ci (du..) do
szerokosci (/) 5:0,6. Morfologi¢ wiskerséw oraz cha-
rakterystyke wybranych parametrow stereologicznych
przedstawiono na rysunku 2.

Z surowcow tych wykonano mieszaniny proszkowe
a-AlOs+x%mas.SizNyy, (x = 1, 2, 3, 4, 5) o zatlozonym
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Rys. 1. Morfologia proszku oraz rozktad rozmiarow czastek a-Al,Os3

Fig. 1. Morphology and the grain size distribution of the a-Al,O3 powder

25 4

E(d;) =135 [nm]
2 S.D.{(dy) = 35 [nm]

15 4

10 4

85 165

185

205 225 245

d; [nm]

5000 KX LEO 1530 - CBW PAN

E (hszer) =0,6pm
8.0, (lpre=0,6pm

Czestose [%]

03 o5 o7

liszen [1m]

32

Eldma) = 5,2 pm
S.D. (dna =2,8 im

20 31 45 70 107 162
Ao [

Rys. 2. Morfologia (a) i rozktady wartosci wybranych parametréw opisujacych (/zer, dmax) ksztatt wiskersow a-SizsNy (b)

Fig. 2. Morphology (a) and the size distribution of selection parameters (b) for whiskers a-SizNy

sktadzie w procesie homogenizacji w mtynku kulowym i
w alkoholu etylowym.

Proszki po wysuszeniu granulowano, formowano
metoda prasowania jednoosiowego pod ci$nieniem
20 MPa i doprasowywano izostatycznie pod ciSnieniem
120 MPa. Prasowano walce o wymiarach: ¢ = 15 mm,
h =10 mm. Zaggszczanie przeprowadzono metoda spie-
kania pod cisnieniem p = 35 MPa w temperaturze

T = 1450°C/1 h. Schemat procesu wytwarzania materia-
tow kompozytowych przedstawiono schematycznie na
rysunku 3.

Spieczone ksztattki szlifowano i polerowano przy
uzyciu past diamentowych (3, 11 % pm), nastgpnie okre-
$lono ich gestos¢, porowato$¢ oraz nasigkliwo$¢é metoda
wazenia hydrostatycznego przy uzyciu wagi RADWAG
WPS. Wyznaczono takze modut Younga (E) z reguly
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mieszanin, twardo$¢ HV (przy obciazeniu 9,81 N) oraz
krytyczny wspodtczynnik intensywnosci naprezen Kic
(metoda  pomiaru  dlugosci  pegknig¢ z  od-
cisku Vickersa) na krucho$ciomierzu FV-700B firmy
Future-Tech.

Mieszanie - proszkow na mokro
w alkoholu etylowym, w miynku obrotowym,
w czasie 48h

Suszenie - proszkow
w suszarce HORYZONT S'PTQOD,
w temperaturze T=50 C

Granulowanie - przesianie proszkow
przez sito o wielkosci oczka ©=0,3 mm

Prasowanie jednoosiowe
przygotowanie wyprasek w ksztalcie walca
o wymiarach®=15mmih =10 mm
na prasie hydraulicznej TM4
pod cisnieniem p = 20 MPa

Dogeszczanie izostatyczne
wyprasek w autoklawie cisnieniowym
AUTOCLAVE ENGINERS INSTRUMENT
p =120 MPa

Spiekanie pod cisnieniem (HP)
p = 35 MPa wyprasek w prasie ASTRO
w temperaturze 1450°C/1h
w atmosferze argonu

Rys. 3. Schemat procesu wytwarzania materialow kompozytowych
0-AlLO53+x%mas.SisNyy (x =1, 2, 3,4, 5)

Fig. 3. Flow chart of the fabrication of the a-Al,O3+x%wt SizNay (x =1, 2,
3,4, 5) composites

Sktad fazowy okreslano na dyfraktometrze PHILIPS
1830 przy uzyciu promieniowania CuK,. Jakosciowa
analiz¢ fazowa przeprowadzono na podstawie dyfrakto-
gramow (zakres katow 20 20-+120°, krok 20 - 0,05°,
czas zliczania 3 s, blad pomiaru 2+3%). Obserwacje
mikrostruktury kompozytow wykonano przy uzyciu mi-

Gestose wzgledna dw [%)

kroskopu optycznego NEOPHOT oraz mikroskopu ska-
ningowego (SEM) LEO 1530.

WYNIKI BADAN | ICH OMOWIENIE

Badania ggstosci wzglednej (dw), nasigkliwosci (N)
oraz porowato$ci zamknigtej (P,) kompozytow Al,Os+
+x%S13N4 przedstawiono na rysunku 4.
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Rys.4. Zmiany gestosci wzglednej (dw), nasiakliwosci (V) i porowatosci
zamknigtej (P;) kompozytu o-AlLOs;+x%SizN4, W zaleznosci od
zawartos$ci (% mas.) SizN4, w kompozycie

Fig. 4. Relative density (d,), absorptivity (N) and close porosity (P.) of
a a-AlLOs+x% Si3N4y, composite depending on the (% wt.) SizNuy
content

Przeprowadzono réwniez pomiary stopnia zaggsz-
czenia dla spiekow z zawartoscia 10, 15, 20% mas.
Si3Ny. Stwierdzono, ze wzrost objetosci wzglednej wi-
skersow SizNs w kompozycie powoduje zmniejszenie
wartosci gestosci wzglednej (dw) do okoto 90% (dla
20% mas. Si3Nay,). W zwiazku z tym do dalszych badan
wybrano kompozyty charakteryzujace si¢ gestoScia
wzgledna na poziomie 99%.

Przyktadowa jakosciowa analiza fazowa kompozytu
wykazata obecnos¢ w kompozycie a-Al,O3+x% SizNay
z zawartoscia X = 5% mas. SizNg4, nastgpujacych faz:
Al,O;5 - 10-0173 oraz SizN4 76-1407 zgodnie z kartami
JCPDS (rys. 5).

W kolejnym etapie badan wyznaczono modut Youn-
ga E wyliczony z reguly mieszanin (1), twardo§¢ HV,
oraz krytyczny wspotczynnik intensywnosci naprezen
ch.

Modut Younga E dla kompozytéw Al,Os;+x%mas.
Si3N4y Wyznaczono z reguly mieszanin wedtug zalezno-
sci

E,-E,
Ekompozytu = 9 (1)
(VO 'Ew +Vw EO)

gdzie:

Eo, E,, - moduly osnowy Al,O3 1 wiskersow o-Siz;Ny,

VoiV, - objetosci wzgledne osnowy Al,O3 1 wiskersow
(X-Si3N4.
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Rys. 5. Dyfraktogram kompozytu a-Al,O3+5% mas.SizNy, spickanego w temperaturze 1450°C/1 h pod cisnieniem p = 35 MPa
Fig. 5. Phase analysis of the a-Al,05+5%wt.Si3N4,, composite hot pressed at 7= 1450°C for 1 hour, p = 35 MPa

Wartosci modutéow Younga E dla kompozytow
ALOs;t+ x%mas.SisN, zmienialy si¢ w zakresie od
400 GPa dla czystego ALL,Os; do 398 GPa dla AlL,O;+
+5%mas.Si13Nyq.

Twardo$¢ HV, oraz krytyczny wspoétczynnik inten-
sywnosci naprezen Kjc wyznaczono metoda Vickersa.
Do obliczenia K¢ stosowano zalezno$¢ Niihary [7, 8]:

2/5, ,N\-1/2
Ky =0,048-¢75 HV \a (5) (ij 2)
H a

Zmiang twardo$ci oraz wartosci krytycznego wspot-

czynnika intensywnosci naprgzen (Kjc) badanych kom-

pozytow AlOs;+x%mas.SisNgw (X = 1, 2, 3, 4, 5)

w funkcji zawartosci wiskerséw SizN4 przedstawiono na
rysunku 6.
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Rys. 6. Wplyw zawartosci wiskersow Si3Ny na twardo$¢ i krytyczny wspot-
czynnik intensywnosci Kic kompozytu Al,O3+x% Si3Nay spiekane-
go pod cisnieniem p = 35 MPa w temperaturze 1450°C/1 h
Fig. 6. Effect of the Si;N4, admixture on the hardness and stress intensity

factor Kjc of a hot-pressed Al,O3+x%Si3N4y, composite (1450°C/1
h, p =35 MPa)
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Rys. 7. Przykladowa propagacja peknig¢ dla kompozytu: a) AlLOs;+2%
mas. SizNay, b) Al,O3+4%mas.Si3Ny4y, spickanego w temperaturze
1450°C/1 h pod ci$nieniem p = 35 MPa

Fig. 7. Example cracks propagation observed in the: a) AlLOs;+2%wt.
Si3N4yw, b) Al,O3+4%wt.Si3Ny4y, composite

Odporno$¢ na kruche pekanie (Kjc) badanych
kompozyto'w A1203+x%mas.Si3N4w (X = 1, 2, 3, 4, 5)
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zwigksza si¢ wraz ze wzrostem zawartoSci wisker-
so6w Si3Ns. Dla czystego spieku Al,O; wspotczynnik
Kic=3,3MPa - ml/z, natomiast po wprowadzeniu do 5%
mas. SizNg, jego warto$¢ zwigksza sig¢ i K¢ =
= 4,54 MPa - m'”.

Przeprowadzone badania propagacji peknigé (rys. 7)
w kompozytach Al,O3+x%mas.SizNyw (x =1, 2, 3, 4, 5),
sugeruja, ze za wzrost odpornosci na pgkanie odpowie-
dzialne jest odchylanie i mostkowanie pgknig¢ na twar-
dych wiskersach o-Si;Ny.

PODSUMOWANIE

Przeprowadzone badania nad modyfikacja wlasciwo-
sci Al,O; poprzez wprowadzenie do osnowy twardych
wiskersow ceramicznych azotka krzemu a-SizN4 wyka-
zaly, Ze stopien zaggszczenia otrzymanych kompozytow
jest na poziomie 99% dla zawartosci Si3Na, W zakresie
1+5% mas. Wykonano rowniez pomiary stopnia zaggsz-
czenia dla probek z zawartoScia 10, 15, 20 mas. SizNyy.
Dla tych zawartosci SizNg, zaobserwowano zmniejsze-
nie gestosci wzglednej (dw) wraz ze wzrostem zawarto-
$ci wiskerséw SisN4do 90% (dla 20% mas. SizNyy,).

Wprowadzanie wiskersow SizN4 o zatozonej zawar-
tosci (od 1 do 5% mas.) do osnowy Al,O; powoduje
wzrost twardo$ci kompozytow od 14,2 GPa dla ALOs+
+0%mas.Si3Nyy, do 20,2 GPa dla Al,O3+5%mas.Si3Nyy.

Krytyczny wspotczynnik intensywnosci naprezen Kic
zwigksza si¢ od 3,5 dla czystego spieku Al,O; do 4,45
MPa - m'"? dla Al,O3+5%mas.Si3Nyy,.

Praca byfa finansowana z grantu PBZ-KBN-100/T08/.
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