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Изучено влияние температуры и времени спекания, 
количества оксида иттрия и порошков нитрида 
алюминия разных методов синтеза на 
теплопроводность керамического материала на 
основе нитрида алюминия. Исследования 
проводились с применением методов 
математического планирования — 
некомпозиционного плана Бокса-Бенкина. 
Установлено, что на величину теплопроводности 
большое влияние оказывает содержание кислорода в 
исходном порошке. Для достижения максимальной 
величины теплопроводности керамики на основе 
нитрида алюминия спекание следует проводить при 
Т=1950  "С в течение А  ч с содержанием оксида 
иттрия 3,55 мас.ЯЬ УЕ0 3.

It is studied the influence of temperature, duration of 
sintering of aluminium nitride powders produced with 
different production methods and sintering additive as 
yttrium oxide on heat conductivity of ceramic material 
on the base of aluminium nitride.
The investigations were conducted by use of 
experimental design methods as Box-Benkin's plan.
It was found that oxygen content influences on heat 
conductivity. To attain maximum quantity of heat 
conductivity the sintering should be performed at 
T=195Q °C during A  h with 3,55 wtRb Y20 3.

В данном исследовании изу­
чалось влияние четырех 

факторов на теплопроводность 
керамики из нитрида алюминия 
с целью получения максимальной 
величины теплопроводности.

Смесь порошка A1N со спе­
кающей добавкой получали раз­
молом в органической среде (гек- 
сане) с последующей сушкой на 

|  воздухе. Из высушенной смеси 
односторонним прессованием 
при давлении 130 МПа получа­
ли диски с последующим доуп- 
лотнением холодным изостати- 
ческим прессованием.

Прессовки спекали в печи 
электросопротивления с контро­
лируемой атмосферой в потоке 
азота. Температура в печи изме­
рялась пирометром. Плотность 
спеченных дисков определяли 
гидростатическим взвешивани­
ем. Термическое диффузионное 
рассеяние при комнатной тем­
пературе определяли с помощью 
лазерного импульса, когда одна 
из поверхностей диска A1N на­
гревалась лазерным лучом, а тем­
пература другой поверхности 
определялась специальным де­
тектором.

Теплопроводность рассчиты­
вали по плотности образца и зна-



чен и ям  теп л о ем ко сти  A1N при  
ком н атн ой тем п ературе. З н ач е ­
ни я  тер м и ческо го  р ассеи в ан и я  
были средними из трех  и зм ере­
ний с точностью  ±1%. Удельное 
сопротивление спеченных образ­
цов определяли с помощью спек­
тром етра со встроенны м  источ­
ником  питания. М и крострукту­
р у  исследовали с помощ ью  оп­
тического  м икроскопа на поли­
рованны х образцах. С помощью 
просвечиваю щ его  электронн ого  
м икроскопа проводили исследо­
в а н и е  и к а ч е с тв е н н ы й  ан ал и з 
зерен  ALN, границ зерен  и трой­
ны х точек (мест соединения гра­
ниц трех зерен).

В качестве парам етра оптими­
зац и и  бы ла вы б р ан а  теп лоп ро­
водность AIN (Вт/м • К ), а в каче­
стве  ф а к т о р о в  — тем п ер ату р а  
спекан ия (1850, 1900 и 1950 °С); 
м арка порош ка (А, В, С); количе­
ство добавки Y20 3 (2, 3 и 4 мае %) 
и врем я спекания (1, 3 и 5 ч).

П редполагалось, что ф акто р ­
ное п р о стр ан ство  о п и сы вается  
уравнением  второго порядка, по­
этом у для проведения эк сп ер и ­
мента был выбран неком позици­
онн ы й план Б о к са-Б ен к и н а  [1] 
ти п а  З4. М атр и ц а  п л ан а  и р е ­
зультаты эксперим ента приведе­
ны в табл. 1. Опыты проводили 
в случайном порядке.

П орош ки А, В получены кар- 
б о тер м и ч ески м  азо ти р о в ан и ем  
А12О э, а п орош ок С — прямы м 
азотированием  порош ка алю ми­
ния. Частицы порош ка А и В близ­
ки к  сф ери ческой  ф орм е и по­
чти одинаковы по размерам  (мо- 
ноф ракционны ). П орош ок С со­
сто и т  и з  з е р е н  н е п р ав и л ь н о й  
ф орм ы . П одробны е сведен и я  о 
ф изических свойствах и химичес­
ком составе этих порош ков даны 
в табл. 2.

О бработка результатов прои з­
водилась по методике и ф орм у­
лам, излож енны м в [1]

165 + 170 + 160 495Ьп = -------------------- = ------= 165;

Ь, = — 295 = 24,6; 
1 12

th = — 96 = 8;
^  12

Ь, = — 137 = 11,4;
3 12

Ъ, = — 374 = 31,2; 
4 12

b = 10 = 0;

Ь, з = - 7  = 1,8; 13 4 

Ь14 = - 9  =2,3;

Ь,3 = -  —10 = -2,5;
4

Ь24 = -16 = 1.5;
4

Ь34 = - 7 1 4  = -3,5;
4

1 1 4Q5
Ъи = - 1837 -  —  7030 -  —  = 0, 67; 

8 48 2 -3

Ь22 = -1880  -228,96 =6,04;
22 8

Ь33 = -1 7 4 9  -228,96 = -10,3;

Ь44 = -1 5 6 4  -  228,96 = -33,46.
8

Д и сп ер си и  для определен ия 
значимости коэфф ициентов урав­
нения вы числяю тся по формулам 
(1) (4)

S 2 =  =  —  = 8 , 3 3 ;
л0 3 

Sb„ =2,9; ( 1)

ДЬ0 = t - S bo =2 ,052-2 ,9  = 5,92 <165

S i  = А • S2 = — 25 = 2,08;
ь' у 12

Sb, = 1,44; ДЦ = 2,96 < 8 (2)

S i  = D - S l  = i  25 = 6 ,25;°ч J л

Sb..= 2,5; ДЬу =5,13. (3)

Т а б л и ц а  1
М а т р и ц а  п л а н а  Б о к с а - Б е н к и н а

№ *1 *2 *3 х 4 х хх 2 х 1х : X X * 2*3 х 2х 4 X3X4
X? х \ х 23 X24 Y

1 + + 0 0 + 0 0 0 0 0 + + 0 0 204
2 + - 0 0 - 0 0 0 0 0 + + 0 0 190
3 - + 0 0 - 0 0 0 0 0 + + 0 0 151
4 - - 0 0 + 0 0 0 0 0 + + 0 0 137
5 0 0 + + 0 0 0 0 0 + 0 0 + + 163
6 0 0 + - 0 0 0 0 0 -  ■ 0 0 + + 105
7 0 0 - + 0 0 0 0 0 - 0 0 + + 132
8 0 0 - - 0 0 0 0 0 + 0 0 + + 80
9 + 0 0 + 0 0 + 0 0 0 + 0 0 + 193
10 + 0 0 - 0 0 - 0 0 0 + 0 0 + 120
11 - 0 0 + 0 0 - 0 0 0 + 0 0 + 143
12 - 0 0 - 0 0 + 0 0 0 + 0 0 + 76
13 0 + + 0 0 + 0 + 0 0 0 + + 0 177
14 0 + - 0 0 - 0 - 0 0 0 + + 0 169
15 0 - + 0 0 - 0 - 0 0 0 + + 0 159
16 0 - - 0 0 + 0 + 0 0 0 + + 0 141
17 + 0 + 0 0 0 0 0 0 0 + 0 + 0 190
18 + 0 - 0 0 0 0 0 0 0 + 0 + 0 169
19 - 0 + 0 0 0 0 0 0 0 + 0 + 0 139
20 - 0 - 0 0 0 0 0 0 0 + 0 + 0 125
21 0 + 0 + 0 0 0 0 + 0 0 + 0 + 181
22 0 + 0 - 0 0 0 0 - 0 0 + 0 + 106
23 0 - 0 + 0 0 0 0 - 0 0 + 0 + 167
24 0 - 0 - 0 0 0 0 + 0 0 + 0 + 98
25 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 165
26 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 170
27 0 . 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 160

I 295 96 137 374 0 7 9 -10 6 -14 1837 1880 1769 1584

Сентябрь 2 0 0 4 89



в +
р2 Ло

S2 = у

= | -  + — 125 = 5,208; 
8 12

= 2,282; ДЬ*( =4,68. (4)

Следовательно, коэффициенты 
^ 2  • ^із! i ^4  и і̂і незна­
чимы, так как их абсолютные 
значения меньше доверительных 
интервалов. Тогда уравнение 
будет таким

у = 165 + 24,6х, + 8х2 + 11,4х3 +
+31, 2 х 4 + -1 0 ,3x1  -  33,5xJ

Проверка адекватности этого 
уравнения подтвердила эту гипо­
тезу, так как дисперсия адекватно­
сти оказалась равной 32 (5^ = 32), 

32а критерий Fp = — = 1,28, что
меньше табличного F̂  = 1,94 при 
а  = 0,05; /,=17 и /2 = 2.

Из уравнения (5) видно, что наи­
большее влияние на теплопровод­
ность нитрида алюминия оказы­
вает время спекания (х4), затем 
температура спекания (х,). Влия­
ние марки порошка (х2) и коли­
чества добавки Y,03 (х3) слабее.

Поскольку с увеличением тем­
пературы и марки порошка теп­
лопроводность однозначно растет, 
то, принимая х, = +1, х2 = +1 и 
подставляя эти значения в урав­
нение (масс %), получим

у  = 203,6+11,4х3 -  

-10,3х| + 312, 2х4 -33 ,5х?  (5а)
Так как в этом уравнении 

отсутствуют взаимодействия, то 
они состоят из двух независи­
мых параболических функций от 
каждого фактора в отдельности. 
В этом случае можно воспользо­
ваться правилами однофакторно­
го анализа и найти положение 
седловой точки (экстремума) по

ТаОлицв 2
Физические свойстве и химический состав порошков А. В и С

Марка
порошка

Размер,
мкм

Удельная
поверх­
ность,
и̂ /г

Химический состав, масс. %

О С Fe Si
А 0,8 3,5 1,00 0,06 0,001 0,0035
В 1,0 3,2 1,10 0,02 0,004 0,0060
С 1.1 5,4 1,17 0,13 0,005 0,0150

формуле х,е = —— . В нашем 
2Ь|(примере координаты этих точек 

соответственно будут:

и -4х3_ --------- = 0,55
Зе 2-10,3

31 2и х4 = ’ =0,47 .
4 2-33,5

Подставляя эти кодированные 
значения экстремальных точек 
в уравнение (5а), получим в сед­
ловой точке значение парамет­
ра оптимизации у = 214 Вт/мК.

Таким образом, для получения 
максимальной величины тепло­
проводности оптимальными ус­
ловиями будут: температура спе­
кания 1950 *С (х,=+1), количе­
ство добавки оксида иттрия 3,55 
мас% (х3 = 0,55) и время спека­
ния =4  ч.

Экспериментальная проверка 
в этой точке плана подтвердила 
этот вывод, т. к. у3 = 218 Вт/мК.

Низкие значения теплопро­
водности при 1950 *С и времени 
спекания 1 ч можно объяснить 
низкой скоростью миграции кис­
лорода из зерна на границу зе­
рен, а затем — в тройную точку. 
Кроме того, при времени спека­
ния 1 ч (х4 = -1) потери вторич­
ной фазы Y20 3 A1j0 3 вследствие 
испарения невелики. Наличие 
кислорода во вторичной фазе в 
зернах или на границах зерна

препятствует передаче тепла. 
Увеличение времени спекания 
приводит к росту зерна (с 8 мкм 
до 12 мкм), что уменьшает пери­
метр границ зерен и количество 
кислородосодержащей вторич­
ной фазы, которая концентриру­
ется в тройной точке.

Можно также предположить, 
что несколько меньшее содержа­
ние кислорода в исходном по­
рошке А является причиной са­
мого высокого значения тепло­
проводности у спеченных дис­
ков. Кроме кислорода, на резкое 
снижение теплопроводности мо­
жет оказать влияние присутствие 
небольшого (>0,001%) количества 
металлических примесей (Fe, Si, 
Mg) в исходных порошках. Это 
подтверждается результатами 
опытов для порошков В и С, имею­
щих более высокий уровень при­
месей Si и Fe, чем порошок А, 

Таким образом, порошки нит­
рида алюминия с размерами ча­
стиц 0,8... 1,2 мкм могут быть спе­
чены без давления с плотностью 
3,3 г/см3 при добавке более 1 мае
% y2o 3.
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