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AlN/堇青石基玻璃陶瓷复合材料的显微组织与力学性能 
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摘  要：用真空热压烧结法制备 AlN/堇青石玻璃陶瓷复合材料。分析复合材料样品的相对密度、抗弯强度和断裂

韧度与 AlN 含量及烧结温度的关系，并对其显微组织与力学性能进行研究。结果表明：样品的相对密度随 AlN

加入量的增加逐渐下降；样品的抗弯强度和断裂韧度随烧结温度的升高而增加，随 AlN 加入量的增加呈先升后降

的变化趋势；当 AlN 体积分数为 0.40 时, 复合材料样品的抗弯强度和断裂韧性达到最大值，分别为 212 MPa 和

3.04 MPa·m1/2。XRD 分析表明：AlN 与堇青石玻璃未发生化学反应，化学相容性好。断口形貌和压痕裂纹扩展路

径的扫描电镜观察结果表明，复合材料的强化机制主要是载荷传递，增韧机制主要为裂纹的绕道偏转、分叉和钉

扎与颗粒的拔出。 
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Abstract: AlN/cordierite glass-ceramic composites were prepared by vacuum hot-pressing process. The relative density, 

flexural strength and fracture toughness of the composites as a function of the content of AlN and sintering temperature 

were investigated. The mechanical properties and microstructure of the composites were also studied. The results show 

that the relative density of the samples decreases slowly with the addition of AlN. The flexural strength and fracture 

toughness of the samples increase with rising firing temperature. However, they increase firstly and then decrease with 

increasing AlN content. The flexural strength and fracture strength of the composites doped with 40%AlN(volume 

fraction) reach 212 MPa and 3.04 MPa·m1/2, respectively. XRD analysis indicates that no chemical reaction occurs 

between the cordierite-based glass matrix and AlN particles, which suggests that the glass matrix have excellent chemical 

compatibility with AlN particles. The main strengthening mechanism is load transfer. And the main toughening 

mechanisms are deflexion, divarication and transfixion as well as AlN particles pulling out. 
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随着微电子技术的发展，先进封装技术和模式对

基板和封装材料提出更高要求，如低烧结温度(≤    
1 000 ℃)、低介电常数、与芯片 Si 相匹配的热膨胀系

数、良好的导热性能和优良的力学性能等[1−2]。堇青石

基微晶玻璃具有低介电常数(约为 5)、低热膨胀系数

((2.5~3.5)×10−6 K−1)和低烧结温度(≤950 ℃)，是一种

潜在的封装基板材料, 不足之处是其热导率(约为 2 
W/(m·K))和力学性能不够高[3−4]。氮化铝陶瓷具有较 
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高热导率、良好的介电性能、低的热膨胀系数

((4.5~5.2)×10−6 K−1)和优异的力学性能，是一种优秀

的电子封装材料[5−6]，但高烧结温度(≥1 600 ℃)限制

其在高密度电子封装中的大规模使用。大量研究表明，

利用复合材料的设计原理能够制备出性能优异的新型

玻璃陶瓷复合材料 [7−10]。 
Oh 等[11−12]利用热压法制备了 AlN/堇青石复合材

料，研究材料的热物理性能。发现复合材料的力学性

能和热导率随 AlN 加入量的增加呈先升后降的变化。

不过复合材料的热压温度超过 1 200 ℃，其断裂韧度

(0.34 MPa·m1/2)和热导率(4.4 W/(m·K))还不够高。张擎

雪等[13]利用真空热压法在流动氮气中低温(≤1 000 ℃)
制备出热导率达 10 W/(m·K)的 AlN/硼硅酸铅玻璃复

相材料。但热压工艺较复杂，而且使用氧化铅含量较

高的玻璃对环境保护不利。目前有关 AlN/堇青石基玻

璃陶瓷复合材料的系统研究尚未见文献报道。 
本文作者利用真空热压法制备了综合性能优良的

AlN/堇青石基玻璃陶瓷复合材料[14]，研究 AlN 和烧结

温度对复合材料的烧结特性、显微组织和力学性能的

影响，讨论该复合材料的补强增韧机制。 
 

1  实验 
 

堇青石基玻璃微粉采用熔融法和湿法球磨自制。

玻璃组成为 (质量分数 )：16%MgO，26%Al2O3，

53%SiO2，0~5.0%(B2O3+ P2O5)，0~5%Bi2O3。堇青石

玻璃的软化点约为 800 ℃。AlN 粉由福建施诺瑞新材

料有限公司提供(自蔓延高温合成法生产，氮含量＞

33%)。AlN 在使用前作抗水化处理。将 AlN 加入到堇

青石基玻璃粉中，其组成见表 1。通过湿法球磨使复

合粉混合均匀，烘干过筛，将筛下物装于 GSL 石墨模

具(北京市三叶碳素有限公司生产)中。采用真空热压

法制备 AlN/堇青石基玻璃陶瓷复合材料。热压工艺参 
 
表 1  AlN/堇青石基玻璃陶瓷复合材料的组成 

Table 1  Composites of AlN/cordierite-based glass-ceramic 

samples(mass fraction, %) 

Sample AlN Cordierite glass 

AC0 0 100 

AC1 10 90 

AC2 20 80 

AC3 30 70 

AC4 40 60 

AC5 50 50 

数为：820 ℃，8 min，20 MPa；900~1 100 ℃，30 min，
40 MPa。 

样品的体积密度根据阿基米德原理，采用排水法

测定。采用德国 BRUKER D8−Advance 型 X 射线衍射

仪分析样品的物相组成。采用日本 SHIMADZU 
AG−50I 型万能电子实验机用三点弯曲法测试材料的

抗弯强度，试样尺寸为 3 mm×4 mm×36 mm，跨距

为 30 mm，十字头移动速度为 0.5 mm/min。采用

Vickers 压痕法(又称 IM 法)测定材料的断裂韧度。利

用 Anstis 等[15]提出的关系式：KIC=A(E/H)1/2(P/C3/2) 计
算压痕断裂韧度(KIC)，式中 A 为路径系数，取值约为

0.016；H 为硬度；P 为压痕载荷；C 为 4 条表面辐射

裂纹的均值；E 为材料的弹性模量。采用日本 JEOL 
JSM−5610LV 扫描电镜观察断口的形貌和压痕裂纹扩

展路径。 
 

2  结果与讨论 
 
2.1  复合材料的烧结特性 

图 1 所示为 1 000 ℃时 AlN/堇青石基玻璃陶瓷复

合材料相对密度与 AlN 含量的关系。由图可知，未添

加 AlN 样品的理论密度可以达到 99.7%。随 AlN 加入

量的增加，复合材料的相对密度逐渐降低。当 AlN 加

入量超过 30％(体积分数，下同)时，复合材料的致密

度下降较快，但在 AlN 含量为 50％时，相对密度仍然

超过 97%。这主要是由于堇青石玻璃热压过程中玻璃

软化产生粘性流动液体，在外加压力的作用下，基体

成分的粘性熔体夹杂未玻璃化的粉体流动而填充到

AlN 颗粒所形成的网络中，有利于材料的致密化所  
 

 

图 1  样品的相对密度与 AlN 加入量的关系 

Fig.1  Relative density of samples as function of content of 

AlN particles 
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致[10, 13]；高温时 AlN/堇青石玻璃陶瓷复合材料已经析

出大量的微细堇青石晶体。在热压条件下，粉粒的重

排及粒界滑动相对容易，有利于提高复合材料的致密

度。 
在整个热压烧结过程中，加入到堇青石玻璃中的

AlN 可以稳定存在，不会因堇青石玻璃粉的玻璃化出

现液相而溶解，AlN 会增大液相流动的阻力，对复合

材料的烧结起阻碍作用。随 AlN 含量的增加，构成刚

性网络骨架加强，阻碍烧结作用增大。因此，随 AlN
加入量的增加，复合材料的相对密度有所下降。当 AlN
量超过 30％时，AlN 阻碍烧结致密化作用加强，故复

合材料的致密度下降较快。 
图 2 所示为 AlN 含量较高的复合材料的相对密度

与热压温度的变化关系。由图可见，随热压温度的提

高，所有试样的相对密度明显增加。这是因为提高温

度能够减小液相烧结的阻力，增加质点扩散的速率， 
 

 
图 2  样品的相对密度与烧结温度的关系 

Fig.2  Relative density of samples as function of     

sintering temperatures 

 

 
图 3  1 000 ℃热压烧结后堇青石基玻璃和含 40%AlN 复合

材料样品的 XRD 谱 

Fig.3  XRD patterns of composite and cordierite-based glass 

sintered at 1 000 ℃ 

加快物质的传递过程。1 000 ℃时，样品 AC3 和 AC4
已经基本致密化，而 AC5 尚未致密化。继续提高热压

温度，所有样品的相对密度增加幅度不大，这可能和

提高温度有利于堇青石晶体的析出造成粘度增大阻碍

烧结有关。 
 
2.2  复合材料的相结构 

图 3 所示为 1 000 ℃热压后堇青石玻璃和 AlN 加

入量为 40％时典型复合材料样品的 XRD 谱。由图可

见，堇青石玻璃析出 α-堇青石。复合材料由 α-堇青石、

AlN 晶体和残余玻璃相组成，没有其它晶体的衍射峰

出现，AlN 晶型在热压前后也没有发生变化。这说明

AlN 与堇青石玻璃未发生化学反应，化学相容性好，

满足复合材料的设计原则。 
 

2.3  复合材料的力学性能 
图 4 所示为复合材料样品的抗弯强度和断裂韧度

与 AlN 引入量的关系。从图可看出，随 AlN 加入量的

增加，复合材料的抗弯强度和断裂韧度逐渐增加。当

AlN 加入量为 40％时，样品的抗弯强度和断裂韧度都

达到最大值，分别从基体的 117 MPa 和 1.27 MPa·m1/2

提高到 212 MPa 和 3.04 MPa·m1/2。当 AlN 加入量增加

到 50％时，样品的抗弯强度和韧性均有所下降，这主

要是样品的致密度下降的缘故(见图 1)。可见由于 AlN
的抗弯强度和弹性模量高于基体，AlN 颗粒能承担较

多的外加载荷，从而提高样品的承载能力；同时，由

于AlN颗粒本身的强度和弹性模量高，当裂纹产生时，

能够对裂纹的扩展起到较强的阻碍作用，使得样品的

断裂韧度大幅度提高，这与相关的研究结果相一    
致[7, 10]。值得注意的是，由于 AlN 颗粒和基体的热膨 
 

 
图 4  样品的抗弯强度和断裂韧度与 AlN 加入量的关系 

Fig.4  Flexural strength and fracture toughness of AlN/ 

cordierite-based glass ceramic composites as function of 

content of AlN particles 
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胀系数失配，在基体中会产生热失配张应力(或拉应

力)，减弱增强相 AlN 的强化效果。因此，AlN 对材料

的强化是AlN颗粒能承担较多的外加载荷和热失配张

应力两方面协同作用的结果[7]。 
图 5所示为AlN加入量为 40％时样品的抗弯强度

和断裂韧度随热压温度的变化。由图可见，随热压温

度的增加，样品的抗弯强度和断裂韧度都增加。这与 
 

 

图 5  AlN 引入量为 40％样品的抗弯强度和断裂韧度与热

压温度的关系 

Fig.5  Flexural strength and fracture toughness of composites 

doped with 40％ AlN as function of hot-pressing temperatures 

提高热压温度使样品的致密化程度增加有关。 
图 6 所示为热压烧结的复合材料样品断口形貌的

SEM 照片。由图可知，不含 AlN 的玻璃陶瓷基体材料

断口表面平坦光滑，析出的堇青石晶体细小，不存在

相界面(见图 6(a))。随 AlN 加入量的增加，玻璃相仍

为连续相，AlN 弥散分布于玻璃基体中，相界面逐渐

明显。随 AlN 含量的增加，样品的断口形貌愈趋粗糙

(见图 6(c)和(d))。样品断裂时裂纹扩展将沿着基体与

颗粒接触面进行，裂纹扩展路径偏斜弯曲，断口形貌

起伏不平，这可大大提高材料的断裂韧度。不过，AlN
加入量为 50％时，虽然样品的断口形貌粗糙，但气孔

数量有所增加，致密度下降，导致其力学性能有所下

降，这与图 4 的结果相一致。 
 
2.4  复合材料的补强增韧机制分析 

当复合材料中引入不同热膨胀系数和弹性模量的

第二相颗粒时，在冷却过程中，由于热膨胀系数和弹

性模量的失配，将在基体和第二相颗粒接触面处生成

残余应力。假定补强颗粒存在于无限大基体中，且不

发生化学反应，在基体中生成的径向残余应力(σr)和切

向残余应力(σt)可表示为[16] 

 
σr=σ(r/R)3                                   (1) 

 

 

图 6  热压烧结 AlN/堇青石玻璃陶瓷复合材料断口形貌的 SEM 照片 

Fig.6  SEM micrographs of fracture surfaces of composites doped with different contents of AlN sintered at 1 000  ℃: (a) Without 

AlN; (b) 20％AlN; (c) 40％AlN; (d) 50% AlN 
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σt=−σ(r/R)3/2                                (2) 
 
式中  r 为第二相颗粒的半径；R 为应力场中基体内某

一点与颗粒中心的距离；σ 为在第二相颗粒内生成的

内应力： 
 
σ=2(αp−αm)ΔT/[(1+νm)/Em+2(1−2νp)/Ep]          (3) 
 
式中  α为膨胀系数；E 为弹性模量；ν为泊松比；ΔT
为温度差，下标 m 和 p 分别代表基体和第二相颗粒。

根据式(1)和式(2)，当 αp＞αm时，σr＞0，σt＜0。这说

明基体径向处于拉伸状态而切向处于压缩状态，裂纹

将倾向于绕过第二相颗粒继续扩展。本研究中由于

AlN 的热膨胀系数大于堇青石微晶玻璃的热膨胀系

数，当复合材料从热压温度冷却至室温时，将在 AlN
颗粒内生成张应力，同时在微晶玻璃基体中生成径向

张应力和切向压应力。将有关数据代入式(1)、(2)和(3)，
并假定 ΔT=1 173 K，可计算出内应力 σ约为 252 MPa，
这说明在基体和第二相颗粒接触面处径向张应力和切

向压应力分别为 252 MPa 和−126 MPa，此径向张应力

和切向压应力沿着径向以(r/R)3因子减少。 
龚江宏[16]研究表明，复合材料的增韧机制有残余

应力场增韧、微裂纹增韧、裂纹偏转和裂纹钉扎等。

实际上增韧机制的存在并非是单一的，往往是诸种增

韧机制的综合作用。 
第二相颗粒周围残余应力场的存在有利于复合材

料的增韧[7, 10]。当主裂纹扩展到第二相颗粒周围时，

由于堇青石玻璃陶瓷基体和AlN热膨胀系数的差异引

起的残余应力场的扰动使得主裂纹前端的能量状态重

新分布，导致裂纹扩展发生绕道和偏转，甚至裂纹分

叉。从图 6(c)可见，断裂韧度较高的 AC4 样品的断口

形貌很粗糙，从断口上能够看到 AlN 增强颗粒拔出后

的“韧窝”，体现了复合材料断裂过程中裂纹与增强相

颗粒之间强烈的交互作用。复合材料压痕裂纹的扩展

路径更加清晰地揭示了 AlN 颗粒的强韧化机制，如图

7 所示。图中清晰表明，未加入 AlN 的堇青石玻璃陶

瓷基体中的裂纹扩展沿直线方向。而 AlN 加入量为  
40％样品中的裂纹明显发生了绕道、偏转、分叉。裂

纹绕道偏转和裂纹分叉使得裂纹扩展的路径延长，扩

展阻力增加，由于能量耗散的增加，结果使复合材料

的断裂韧度得以提高。 
除上述裂纹和颗粒周围残余应力场相互作用导致

的裂纹偏转外，裂纹也可直接与颗粒相互作用。裂纹

在基体中扩展时，由于高弹性模量第二相 AlN 颗粒与

裂纹尖端的相互作用，结果使第二相颗粒钉扎裂纹前

端(见图 7(b))，分散了裂纹尖端应力，弱化裂纹扩展

驱动力从而使断裂韧度增加。 

 

 

图 7  不同样品的压痕裂纹扩展路径 

Fig.7  SEM photographs of indentation crack path in 

composite crack deflection: (a) Without AlN; (b) 40％AlN 

doped 
 

3  结论 
 

1) 采用热压烧结工艺制备致密的 AlN/堇青石基

玻璃陶瓷复合材料。样品的致密度随 AlN 加入量的增

加而有所下降。 
2) AlN 的加入能有效地提高复合材料样品的抗弯

强度和断裂韧度。加入 AlN 的体积分数在 0~0.40 范围

时，样品的抗弯强度和断裂韧度随 AlN 加入量的增加

而增加，当 AlN 的体积分数超过 0.40 时，两者都有所

下降。提高烧结温度有利于提高复合材料的抗弯强度

和断裂韧度。 
3) 复合材料的强化机制主要是载荷传递，增韧机

制主要是裂纹的绕道、偏转、分叉和 AlN 颗粒的拔出。 
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