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(57)摘要

本发明公开了一种ZrB2‑SiC超高温复合陶

瓷的制备工艺，通过在高压氩气气氛下燃烧合成

ZrB2‑SiC超高温复合陶瓷，能够控制复合陶瓷的

含氧量低于1％，合成粉体纯度高，粉体粒径小，

为5‑500nm，有利于提高材料的耐高温性能以及

应用的持久性；相比于常规原位合成法制备的粉

体通常在微米级别，由于反应过程中通常抽真空

达到一定程度后即不在关注反应气氛，必然会导

致反应过程中氧含量的增加，从而影响性能。
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1.一种ZrB2-SiC超高温复合陶瓷粉体制备工艺，其特征在于，包括如下步骤：

1)将Zr粉进行干燥，将Zr粉、BC4粉和Si粉按化学计量比进行称量、混合，得到三种原料

粉体均匀分布的混合粉体；

2)将混合粉体进行压坯，得到相对密度为45％～65％的预制块；

3)将预制块置入反应釜中，随后对反应釜抽真空，待真空度达到100Pa以下后，向反应

釜中充入高纯Ar气至某一恒定压力；在Ar气气氛环境中，利用瞬时外加能量，诱发进行燃烧

合成反应，得到ZrB2和SiC混合的产物；

4)将步骤3)得到的产物进行研磨，得到所述的ZrB2-SiC高温陶瓷复合粉体，其中SiC的

体积分数为25％，陶瓷复合粉体的纯度≥98％，氧含量＜1％。

2.根据权利要求1所述的ZrB2-SiC超高温复合陶瓷粉体制备工艺，其特征在于，步骤3)

中氩气恒定压力为0.15～4MPa，更优选为≥1MPa。

3.根据权利要求1或2所述的ZrB2-SiC超高温复合陶瓷粉体制备工艺，其特征在于，步骤

3)中高纯Ar气纯度＞99.99％。

4.根据权利要求1所述的ZrB2-SiC超高温复合陶瓷粉体制备工艺，其特征在于，步骤1)

中优选Zr粉干燥为真空干燥或者冷冻干燥。

5.根据权利要求1所述的ZrB2-SiC超高温复合陶瓷粉体制备工艺，其特征在于，步骤1)

中所述混合采用无磨介混合，更优选超重力混合。

6.根据权利要求1所述的ZrB2-SiC超高温复合陶瓷粉体制备工艺，其特征在于，步骤1)

中优选Zr粉粒径为5～30微米；优选BC4粉体粒径为5～20微米；Si粉粒径为2～5微米。

7.根据权利要求6所述的ZrB2-SiC超高温复合陶瓷粉体制备工艺，其特征在于，步骤1)

中优选Zr粉粒度为20～30微米，BC4粉粒度≤10微米，Si粉粒度≤3微米。

8.根据权利要求1所述的ZrB2-SiC超高温复合陶瓷粉体制备工艺，其特征在于，所述步

骤2)中压坯压力在5-10MPa。

9.根据权利要求1所述的ZrB2-SiC超高温复合陶瓷粉体制备工艺，其特征在于，所述步

骤3)中利用通电钨丝发热诱发燃烧合成反应，通电持续时间小于10s。
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一种超高温陶瓷复合粉体制备方法

技术领域

[0001] 本发明涉及一种超高温陶瓷复合粉体，尤其涉及超高温ZrB2-SiC陶瓷复合粉体的

制备方法

背景技术

[0002] ZrB2超高温陶瓷具有高熔点、高硬度、高热导和电导、良好的化学稳定性、抗氧化

性和抗热震性等优点，可用于制备高超声速飞行器高温结构部件和防热系统部件。但单相

ZrB2材料的高温抗氧化、抗烧蚀及抗破坏能力较差，限制了其在高温结构方面的应用，而

SiC作为第二相加入到ZrB2中可以提高陶瓷的抗弯强度、断裂韧性、抗氧化性能等，具有更

为广阔的应用前景，其中ZrB2-20～30vol.％SiC体系被广泛研究，其复合陶瓷粉体被用作

超高温复合陶瓷烧结原料及等离子喷涂工艺原料。传统的ZrB2-SiC超高温复合陶瓷粉体一

般采用机械混合法和碳热还原法制备，这两种方法存在异相陶瓷分布不均匀、纯度低等缺

点。近年来，采用初始粉体进行原位烧结形成ZrB2-SiC超高温复合陶瓷也研究比较广泛，如

CN101215173A中公开了一种ZrB2-SiC-ZrC复相陶瓷材料的制备方法，提及采用锆粉，硅粉

和碳化硼粉为原料，按照生成ZrB2-SiC-ZrC的反应方程式(2+x)Zr+(1-x)Si+B4C＝2ZrB2+

(1-x)SiC+xZrC，0≤x≤0.5，进行配料，获得具有不同组分的材料，利用升温过程中引发的

原料间的自蔓延反应，在1500-1700℃之间热压烧结，从而获得不同组分的ZrB2-SiC-ZrC复

相陶瓷材料。但是此方法中仍需要采用热压烧结，温度高、耗能多、成本显著增加；真空自蔓

延燃烧法合成ZrB 2-SiC基超高温陶瓷粉体的制备方法，得到粒径1-10um的粉体；

CN101104561A公开了一种原位制备二硼化锆复相陶瓷的方法，采用放电等离子体烧结，

1300-1500℃下保温保压，仍然存在能耗高的问题。

发明内容

[0003] 本发明利用燃烧合成工艺制备ZrB2-SiC超高温复合陶瓷粉体，产物活性高、含氧

量低、复合粉体结合力强、工艺简单、能耗低、生产效率高，适合制备高性能高纯ZrB2-SiC复

合粉体。

[0004] 本发明采用如下技术方案：ZrB2-SiC超高温复合陶瓷粉体制备工艺，包括如下步

骤：

[0005] 1)将Zr粉进行干燥，将Zr粉、BC4粉和Si粉按化学计量比进行称量、混合，得到三种

原料粉体均匀分布的混合粉体；

[0006] 2)将混合粉体进行压坯，得到相对密度为45％～65％的预制块；

[0007] 3)将预制块置入反应釜中，随后对反应釜抽真空，待真空度达到100Pa以下后，向

反应釜中充入高纯Ar气至某一恒定压力；在Ar气气氛环境中，利用瞬时外加能量，诱发进行

燃烧合成反应，得到ZrB2和SiC混合的产物；

[0008] 4)将步骤3)得到的产物进行研磨，得到所述的ZrB2-SiC高温陶瓷复合粉体，其中

SiC的体积分数为25％，陶瓷复合粉体的纯度≥98％，氧含量＜1％。
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[0009] 进一步的，步骤3)中氩气恒定压力为0.15～4MPa，更优选为≥1MPa。

[0010] 进一步的，步骤3)中高纯Ar气纯度＞99.99％。

[0011] 进一步的，步骤1)中优选Zr粉干燥为真空干燥或者冷冻干燥；

[0012] 进一步的，步骤1)中所述混合采用无磨介混合，更优选超重力混合。

[0013] 进一步的，步骤1)中优选Zr粉粒径为5～30微米；优选BC4粉体粒径为5～20微米；

Si粉粒径为2～5微米。

[0014] 进一步的，步骤1)中优选Zr粉粒度为20～30微米，BC4粉粒度≤10微米，Si粉粒度

≤3微米。

[0015] 进一步的，所述步骤2)中压坯压力在5-10MPa。

[0016] 进一步的，所述步骤3)中利用通电钨丝发热诱发燃烧合成反应，通电持续时间小

于10s。

[0017] 本发明的有益效果：

[0018] 本发明中采用在氩气气氛下发生如下燃烧合成反应：

[0019] 2Zr+Si+B4C＝2ZrB2+SiC

[0020] 由于ZrB2-SiC超高温复合陶瓷性能对含氧量尤其敏感，过高的氧含量对于材料的

强度和韧性以及耐高温性能都有明显的影响，而通过在高压氩气下合成，能够控制含氧量

低于1％，合成粉体纯度高，粉体粒径小，为5-500nm，而常规原位合成法制备的粉体通常在

微米级别，由于反应过程中虽然尽量控制在真空条件下，通常抽真空达到一定程度后发生

燃烧合成反应，达不到原始真空度，必然会导致反应过程中氧含量的增加，从而影响性能。

因此，本发明选择在特定高压氩气气氛下进行燃烧合成反应，有效降低了粉体的氧含量。

附图说明

[0021] 在下文中将基于实施例并参考附图来对本发明进行更详细的描述。其中：

[0022] 图1.本发明制备的备ZrB2-SiC高温陶瓷复合粉体的XRD图谱；

[0023] 图2.本发明制备的备ZrB2-SiC高温陶瓷复合粉体的TEM图谱。

具体实施方式

[0024] 为了使本专利的技术方案和技术效果更加清楚，下面结合实施例对本专利的具体

实施方式进行详细描述。

[0025] 为了更清楚地说明本发明，下面结合优选实施例和附图对本发明做进一步的说

明。本领域技术人员应当理解，下面所具体描述的内容是说明性的而非限制性的，不应以此

限制本发明的保护范围。

[0026] 实施例1

[0027] 选择粒径5微米的Zr粉，5微米的BC4粉，2微米的Si粉，粉体纯度均≥99％作为反应

原料。将高纯Zr粉置于石英容器中，随后放置于真空干燥箱中进行真空干燥，保温时间5小

时，真空度≤100MPa；将干燥的Zr粉、BC4粉和Si粉按照公式所示的化学计量比进行称量，称

量总重量为200g；将称量后的粉体置于超重力混料机中，进行无磨介混合，混料机公转为

1000转/分钟，自转为500转/分钟，旋转时间240s；随后将混合粉体进行压坯，单轴压力为

5MPa，得到直径为40mm、相对密度为45％的预制块；将预制块置入反应釜中，随后对反应釜
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抽真空，待真空度达到100Pa以下后，向反应釜中充入高纯Ar气至0.15MPa；待气压稳定后，

将钨丝通电发热，持续时间＜10s，诱发自蔓延反应，持续进行燃烧合成反应，得到ZrB2和

SiC混合的产物；然后将得到的产物在玛瑙坩埚中进行研磨，直至全部粉体能通过325目筛

网，最终得到ZrB2-SiC高温陶瓷复合粉体。对制备的ZrB2-SiC高温陶瓷复合粉体的进行微观

结构表征，结果为高温陶瓷复合粉体的物相只存在ZrB2和SiC两相，纯度98％，氧含量为

0.92％，粉体平均粒径为200nm。

[0028] 实施例2

[0029] 采用实施例1中的制备工艺，原料选择为Zr粉10微米、BC4粉20微米、Si粉5微米，制

备过程同上，混合粉体进行压坯单轴压力为10MPa，预制块相对密度为65％，高纯氩气压力

控制在0.5MPa条件下，其他制备工艺条件不变。对制备的ZrB2-SiC高温陶瓷复合粉体的进

行微观结构表征，结果为高温陶瓷复合粉体的物相只存在ZrB2和SiC，纯度98.3％，氧含量

为0.88％，粉体平均粒径在100nm左右。

[0030] 实施例3

[0031] 采用实施例1中的制备工艺，原料选择Zr粉20微米，BC4粉5微米，Si粉3微米，制备

过程同上，高纯氩气压力控制在1MPa条件下，其他制备工艺条件不变。对制备的ZrB2-SiC高

温陶瓷复合粉体的进行微观结构表征，结果为高温陶瓷复合粉体的物相只存在ZrB2和SiC，

纯度98.8％，氧含量为0.49％，粉体平均粒径为50nm。图1为Ar气压力为1MPa条件下制备的

ZrB2-SiC陶瓷复合粉体的XRD图；图2为Ar气压力为1MPa条件下制备的ZrB2-SiC陶瓷复合粉

体的TEM图。

[0032] 实施例4

[0033] 采用实施例1中的制备工艺，原料选择Zr粉30微米，BC4粉20微米，Si粉5微米，制备

过程同上，高纯氩气压力控制在2MPa条件下，其他制备工艺条件不变。对制备的ZrB2-SiC高

温陶瓷复合粉体的进行微观结构表征，结果为高温陶瓷复合粉体的物相只存在ZrB2和SiC，

纯度99％，氧含量为0.48％，粉体平均粒径为20纳米。

[0034] 实施例5

[0035] 采用实施例1中的制备工艺，原料选择Zr粉30微米，BC4粉10微米，Si粉2微米，制备

过程同上，高纯氩气压力控制在4MPa条件下，其他制备工艺条件不变。对制备的ZrB2-SiC高

温陶瓷复合粉体的进行微观结构表征，结果为高温陶瓷复合粉体的物相只存在ZrB2和SiC，

纯度98.9％，氧含量为0.51％，粉体平均粒径为50纳米。
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图1

图2
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