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凝胶注模成型多孔 Si3 N4 陶瓷及其性能
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文摇 摘摇 采用凝胶注模成型工艺制备出了具有低介电常数和高强度特性的多孔 Si3N4陶瓷平板和锥形体

样件,并对其微观结构、高温介电性能、透波率和弯曲强度等进行了测试与分析。 结果表明:该方法获得的多孔

Si3N4陶瓷具有低介电常数(2. 3-2. 8)、高弯曲强度(大于 50 MPa)、高温介电性能稳定和透波率良好等优点。
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Fabrication and Properties of Porous Si3 N4 Ceramic by Gel鄄Casting Technique
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Abstract摇 In order to meet the requirement for wave鄄transparent materials, the porous Si3N4 materials with high
strength and low dielectric constant were fabricated by gel鄄casting method. The microstructure, dielectric properties,
wave transmittance and flexural strength were investigated. The results show that the flexural strength of porous Si3N4

is up to 50 MPa with dielectric constant of 2. 3 to 2. 8. At the same time, the materials have steady high temperature
dielectric properties and good wave鄄transparent properties.
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0摇 引言

天线罩位于弹头或飞行器最前端,是飞行器“眼
睛冶的重要组成部分。 随着精确打击和高速机动飞

行成为现代高性能导弹的主要特征和发展方向,决定

了天线罩必然向宽频透波方向发展,这就要求天线罩

材料除了在电气上满足低介电常数、介电损耗外,还
必须具有高的结构强度,现有材料只有多孔氮化硅陶

瓷能够满足这一要求。
氮化硅(Si3N4)是综合性能较好的材料之一,它

的电学、热学和力学性能十分优良[1-3],美国 Geogia
技术研究所将这种材料称为最有希望的天线罩材料。
而多孔氮化硅由于具有介电常数低、高频介电性能稳

定、耐热性能良好等优点,逐渐成为航天透波材料研

究领域中的热点之一[ 4 ~ 9 ]。 但由于多孔氮化硅天线

罩属于异型结构,并且气孔率至少要高于 50% 才能

满足低介电常数要求,现有的传统陶瓷成型方法难以

同时满足高气孔率和净尺寸成型的难题。

凝胶注模成型技术(Gel鄄casting)是美国橡树岭

国家实验室于 20 世纪 90 年代初首次提出的一种陶

瓷成型技术[ 10 - 15 ]。 该成型技术将传统陶瓷工艺和

高分子化学有机结合起来,是一种新的胶态成型陶瓷

部件的方法,利用浆料内部或少量添加剂的化学反应

作用使悬浮体中的有机单体聚合交联形成三维网络

骨架,陶瓷颗粒固定其中,并与聚合物凝胶通过吸附

作用,使液态浆料转变为具有一定强度和柔韧性的坯

体,获得具有良好微观均匀性的素坯,从而实现净尺

寸成型高强度和均匀性好的陶瓷体。
本文对高气孔率多孔氮化硅材料的制备技术、微

观结构、力学和电学性能进行研究,在此基础上采用

凝胶注模成型技术制备平板和锥形体样件。
1摇 实验

1. 1摇 凝胶注模成型工艺

凝胶注模采用的陶瓷料浆是将氮化硅粉(a-Si3
N4),烧结助剂,单体丙烯酰胺,交联剂 N, N爷—亚甲
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基双丙烯酰胺和引发剂过硫酸铵在去离子水中充分

混合球磨后制备而成。 凝胶注模成型工艺过程主要

包括以下几步:
(1)首先制备出稳定、高固相含量和低黏度的悬

浮体;
(2)将悬浮液注入模具中,在一定条件下引发单

体原位聚合,形成三维网状凝胶,从而将悬浮体内陶

瓷颗粒原位固化,经过脱模、干燥,形成陶瓷坯体;
(3)坯体脱模后,经过干燥、排胶和烧结处理,获

得多孔氮化硅陶瓷体。 其基本流程如图 1 所示。

图 1摇 凝胶注模成型多孔陶瓷工艺流程

Fig. 1摇 Deatiled flowchart of gel-casting process
1. 2摇 性能测试

利用 Archimedes 法测试材料的密度及开口气孔

率;用 SANS-CMT5104A 型电子万能试验机以三点弯

曲法测定多孔氮化硅陶瓷的弯曲强度;XRD-6000 型

X 射线衍射分析仪分析测试材料的物相组成; S -
2700 型扫描电子显微镜观察材料断口形貌;谐振腔

法(8-18 GHz)测试材料的高温介电性能;平板透波

率在中国航天科工集团公司测试。
2摇 结果与讨论

2. 1摇 坯体和烧结体的显微结构

图 2 为坯体干燥后的显微结构,可以看出颗粒之

间明显存在有机物粘连,这是获得高强度坯体的根本

原因。 在悬浮体固化之前, 有机物为单分子状态,不
影响悬浮体的黏度。 当丙烯酰胺有机单体聚合之后,
形成聚丙烯酰胺的大分子,将颗粒粘连在一起,使悬

浮体的黏度剧增,从而原位凝固成型。 在干燥前水分

及有机物占据了颗粒间孔隙的位置,水分在干燥过程

中容易排出,剩余的有机物将颗粒连接起来,保证了

坯体的高强度。

图 2摇 凝胶注模成型的坯体显微结构

Fig. 2摇 Microstructure of green bodies after gel鄄casting
摇 摇 图 3 是坯体经过排胶和高温烧结后的陶瓷 SEM
照片。 可以看出,坯体经过排胶和烧结后有机物已经

完全消失,获得的多孔氮化硅陶瓷是由长柱状b-Si3N4

晶粒组成,b-Si3N4晶粒的互相交错搭接形成了孔隙。

图 3摇 Si3N4烧结体的显微结构

Fig. 3摇 Microstructure of sintered bodies of
porous Si3N4 ceramics

这些长柱状的b-Si3N4晶粒起到了类似于晶须的

增强效果,是多孔氮化硅强度较高的主要原因。 烧结

后陶瓷体的 XRD 图谱如图 4 所示。 XRD 分析显示

了在烧结后由a-Si3N4相完全转化为b-Si3N4相,这与

SEM 照片显示的结果是一致的。

图 4摇 烧结样品的 XRD 图谱

Fig. 4摇 XRD patterns of sintered sample
2. 2摇 多孔氮化硅陶瓷的性能

2. 2. 1摇 高温介电性能
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多孔氮化硅材料的气孔率高达 55% -64% ,对应

的介电常数 2. 8-2. 3。 材料(气孔率 P = 64% )在 8-
18 GHz 频率下,室温到 1 200益的介电性能测试结果

见图 5。

(a)摇 介电常数摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 (b)摇 介电损耗

图 5摇 在 8-18 GHz 下材料的介电性能与测试温度的关系

Fig. 5摇 Relationship between dielectric property and test temperature under frequencies of 8 to 18 GHz

摇 摇 图 5 表明,在 8-18 GHz 条件下介电常数随温度

的变化幅度较小,具有较好的高温介电稳定性。 介电

损耗在 800益后有小幅升高,1 200益时约 3伊10-3,仍
保持较低的损耗水平,说明多孔氮化硅材料在高气孔

率的情况下,不但具有非常低的介电常数,而且在高

温环境下,其介电损耗仍然维持在很低的水平,具有

良好的高温介电性能。
2. 2. 2摇 平板透波率

平板透波率的测试试样尺寸为 300 mm伊300 mm
伊10 mm,测试结果如图 6 所示。

图 6摇 在 8-18 GHz 下材料的平板透波率

Fig. 6摇 Wave鄄transmission properties of
material under frequencies of 8 to 18 GHz

图 6 表明在 8-12 GHz 和 12-18GHz 频段下材料

的平板透波率逸80% ,具有良好的宽频透波性能。
2. 2. 3摇 力学性能

凝胶注模成型材料的弯曲强度及气孔率测试结

果如表 1 所示。 表 1 表明,气孔率为 55% -64%的材

料弯曲强度均在 50 MPa 以上,优于现有的石英陶瓷

天线罩材料。 高气孔率下的高强度源于生成了长径

比较大的长柱状b-Si3N4晶粒,这些晶粒互相交错,形
成了晶须增强的效果,这可由图 3 的 SEM 照片中得

到证实。

表 1摇 材料的弯曲强度和气孔率

Tab. 1摇 Porosity and flexural strength of test samples of
porous Si3N4 ceramics

试样 弯曲强度 / MPa 气孔率 / %

1# 116 55. 7

2# 88. 1 58. 5

3# 87. 8 59. 7

4# 59. 5 64. 2

2. 2. 4摇 多孔氮化硅平板和锥形体样件制备

采用凝胶注模成型工艺制备出了平板和锥形体

样件(图 7)。 样件尺寸达到了工程样件水平,说明凝

胶注模工艺适合用于工程尺寸天线罩成型。

(a)摇 椎300 mm ´500 mm

(b)摇 300 mm伊300 mm伊10 mm
图 7摇 多孔 Si3N4陶瓷样品

Fig. 7摇 Samples of porous Si3N4 ceramics
3摇 结论
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(1)采用凝胶注模成型制备出了具有低介电常

数和高力学性能的多孔氮化硅陶瓷材料。
(2)在 8-18 GHz 下,材料的高温介电性能稳定,

平板透波率大于 80% 。
(3)在 60%以上高气孔率的情况下,材料仍然具

有 50 MPa 以上的弯曲强度,长柱状b-Si3N4晶粒是力

学性能良好的重要原因。
(4)天线罩样件尺寸达到 椎300 mm ´500 mm,该

凝胶注模工艺适合用于天线罩成型。
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