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摘要：运用相场模型研究陶瓷粉末烧结过程中晶粒的生长和气孔演化过程。采用一组随时间和空间连续变化的

取向场变量和浓度场变量来表征体系微结构，用Ｇｉｎｚｂｕｒｇ－Ｌａｕｄａｕ动力学方程和Ｃａｈｎ－Ｈｉｌｌａｒｄ动力学方程分别

控制取向场和浓度场变量随时间的演化，并针对不同气相含量下的粉末烧结体系，统计其晶粒生长指数，分析气

孔含量对晶粒生长的影响。计算结果表明，当烧结体系中气相含量ｆｃ 在１２％～２０％之间变化时，随着气相含量

的增加，晶粒生长指数ｍ逐渐增大，即晶粒耦合气孔的生长演化速度随气相含量的增加而降低。计算结果与实

验情况吻合。
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　　陶瓷材料是无机非金属材料的统称，因其具有硬
度高、耐高温、耐磨损、耐腐蚀以及质量轻等优越性能
而越来越受到人们的关注［１］。陶瓷材料属于多晶体，
晶粒微结构的差异使得陶瓷材料机械性能有着明显

的不同，而烧结过程中气孔的数量及分布会引起材料
局部应力集中，也会对材料的力学性能造成影响［２］。
然而现有的实验条件，并不能很好地控制烧结过程中

微观组织结构的变化［３］。随着计算机技术的发展，我
们已经可以运用计算模拟技术来研究烧结过程的微

结构演化，并指导实验获得优异性能的陶瓷材料。在
这些模拟技术中相场方法最具有优势［４］。该方法研
究多晶体系的微结构时不需要实时追踪界面位置，计
算效率大大提高［５］，已被广泛地应用于凝固过程的陶
瓷烧结，枝晶生长，再结晶，固态相变以及晶粒长大的
演变过程［５～８］。

　　相场法通过引入相场变量ηｉ（ｒ，ｔ）来表示系统时
间和空间上的物理状态，它可以是液态也可以是固
态，且不同的场变量表征不同的晶粒取向［７］。若在某
一特定晶粒内部场变量ηｉ（ｒ，ｔ）的值取１，此时其它取
向场变量的值都为０，而在各晶粒之间的晶界上ηｉ（ｒ，

ｔ）的值在０～１之间连续变化，其在气相位置处恒为
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０［７］。这样的设定可以在液相和固相之间，或者固相与
固相之间形成一个扩散界面，取向场变量的值从这个
界面的一侧由一个常量逐渐过渡到另一侧的一个常

量，因此可以避免由传统微观模拟方法中实时追踪界
面迁移过程带来的形状误差［８］。同时，还可以用浓度
场ρ（ｒ，ｔ）来耦合表征体系相对质量密度，ρ（ｒ，ｔ）同样
在０～１间连续变化，且在晶粒内部取１，在气相位置
处取０。

　　目前，已有人采用相场方法研究固相烧结后期晶
粒和气孔拓扑生长的演化［５］，但是对气孔含量与颗粒
烧结微结构的影响缺乏系统研究。本文针对晶粒对
气孔含量的影响，采用二维相场模型，在更高的气相
体积分数范围内研究气孔耦合晶粒生长的全过程，发
现了一些新规律，模拟结果与实验结果相符合。

１　相场模型

１．１　单相粉末烧结体系自由能密度函数

　　实际模拟中，用取向场ηｉ（ｒ）和浓度场ρ（ｒ）来描
述微观体系，体系总自由能形式为

　　Ｆ总 ＝ ｛∫ｆ０（ρ（ｒ）；η１，η２，…，ηｐ）＋
ｋｉ
２∑

ｐ

ｉ＝１

［ηｉ（ｒ）］
２＋ｋρ２

［ρ（ｒ）］
２｝ｄｖ， （１）

其中ｆ０（ρ（ｒ）；η１，η２，…，ηｐ）是局域自由能密度函数，

ｐ是是取向场变量的个数，ｋｉ和ｋρ分别为取向场变量
和浓度场变量的梯度项系数。

　　 利用对称性原则，可将局域自由能函数表示为

　　ｆ０ ＝－ Ａ２
（ρ－ρｍ）

２ ＋ Ｂ４
（ρ－ρｍ）

４ ＋ Ｃ４ρ
４ ＋

∑
ｐ

ｉ＝１

｛［－Ｄ２
（ρ－ρｇ）

２＋Ｅ２ρ
２］η

２
ｉ ＋Ｆ４η

４
ｉ ＋Ｇ４∑

ｐ

ｊ≠ｉ
η
２
ｉη
２
ｊ｝。

（２）
所以体系总自由能具体表示成

　　Ｆ＝－Ａ２
（ρ－ρｍ）

２＋Ｂ４
（ρ－ρｍ）

４＋Ｃ４ρ
４＋∑

ｐ

ｉ＝１

｛［－

Ｄ
２
（ρ－ρｇ）

２ ＋ Ｅ
２ρ

２］η
２
ｉ ＋ Ｆ

４η
４
ｉ ＋ Ｇ

４∑
ｐ

ｊ≠ｉ
η
２
ｉη
２
ｊ｝＋

ｋｉ
２∑

ｐ

ｉ＝１

［ηｉ（ｒ）］
２＋ｋρ２

［ρ（ｒ）］
２。 （３）

１．２　动力学方程

　　粉末烧结过程用取向场和浓度场各自随时间的
演化动力学方程来描述。其中，取向场变量为非保守
量，它随时间演化的动力学方程用Ｇｉｎｚｂｕｒｇ－Ｌａｕｄａｕ
方程［９］来描述：

　　ｄηｉｄｔ ＝－
Ｌｉ δＦ
δηｉ（ｒ，ｔ）

。 （４）

而浓度场为保守场，它随时间的演化方程用Ｃａｈｎ－
Ｈｉｌｌａｒｄ方［１０］描述：

　　ｄρｄｔ＝ ＊
［Ｍ δＦ

δρ（ｒ，ｔ）
］。 （５）

这里，Ｌｉ和界面迁移率有关，Ｍ 是热力学扩散系数，

 是梯度算符。

１．３　 数值求解方法及初始模拟条件

　　 用数值求解的方法先将动力学方程组进行离散
化，即把微观的连续空间离散成小的正方格子，再采
用Ｅｕｌｅｒ公式处理：

　　Φ（ｔ＋Δｔ）＝Φ（ｔ）＋ｄΦｄｔ＊Δ
ｔ， （６）

其中，Δｔ为离散时间步。本次模拟取Δｔ＝０．２。将拉普
拉斯算子考虑到次近邻关系［１１］以保数值解稳定：

　　２Φ＝ １
（Δｘ）２

［１
２∑ｊ

（Φｊ －Φｉ）＋ １４∑ｊ
（Φｊ －

Φｉ）］， （７）
其中，Δｘ＝１．０个格点为离散空间步长，ｉ和ｊ分别代
表Φ的最近邻格点与次近邻各点。再引入灰度变量

Ψ（ｒ）：

　　Ψ（ｒ）＝∑
ｐ

ｉ＝１

［ηｉ（ｒ）］
２。

　　 粉末烧结模拟的初始条件为：格点数选用

５１２＊５１２，气相体积含量ｆｃ在１２％ ～２０％ 之间。另
外，为使计算方便，对方程中所有物理参量进行无量
纲化标定，标定后分别为：Ａ＝２．６，Ｂ＝１０．４，Ｃ＝２．
０，Ｄ＝０．３，Ｅ＝２．０，Ｆ＝２．０，Ｇ＝５．０，ｋρ＝２．０，ｋｉ
＝１．０，Ｍ＝０．０００１，Ｌｉ＝０．２［５］，取向变量数目ｐ＝
３２。

２　结果与分析

２．１　陶瓷粉末烧结过程中气孔和晶粒的形貌演变

　　由图１可以看出，演化初期气相和粉末颗粒随机
分布在体系中，随着演化时间的增加，气相通过迁移
相互聚合，彼此间相互独立，形成表面积最小的球形
气孔，分布在晶界处。与此同时，粉末颗粒在烧结进
程中相互粘连形成晶界网络，直至形成较为稳定的三
叉晶结构［１２］。多数等轴晶粒的平均尺寸随着演化时
间的延长而稳步增大，少数尺寸较小的晶粒逐渐变
小，直至消失，即烧结体系伴随着大晶粒吞并周围小
晶粒，小晶粒逐渐消失的过程。图２结果也显示，晶
粒的平均面积随时间的变化曲线近似为直线，由此可
知晶粒的半径长大随时间遵循二次方规律。

２．２　气相含量对演化结果的影响

　　模拟４组含有不同气相比例的烧结体系的晶粒
和气孔的变化，并运用曲线拟合的方法，量化地分析

８３３ Ｇｕａｎｇｘｉ　Ｓｃｉｅｎｃｅｓ，Ｖｏｌ．１９Ｎｏ．４，Ｎｏｖｅｍｂｅｒ　２０１２



　　图１　气相含量ｆｃ＝１５％，迁移率Ｍ ＝０．０００１时气孔耦

合晶粒的生长演化过程

　　Ｆｉｇ．１　Ｔｈｅ　ｐｒｏｃｅｓｓ　ｏｆ　ｔｈｅ　ｇｒａｉｎ　ｃｏｕｐｌｅｄ　ｐｏｒｅ　ｇｒｏｗｔｈ　ｕｎ－

ｄｅｒ　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　ｓｉｍｕｌａｔｅｄ　ｔｉｍｅ　ｗｈｅｎ　ｆｃ ＝１５％ａｎｄ　Ｍ ＝０．０００１

ａ．ｔ＝１０００；ｂ．ｔ＝２０００；ｃ．ｔ＝６０００；ｄ．ｔ＝１００００．

　　图２　气相含量ｆｃ＝１５％，迁移率Ｍ ＝０．０００１时不同时

间步长下的晶粒平均面积

　　Ｆｉｇ．２　Ｔｈｅ　ｍｅａｎ　ｇｒａｉｎ　ａｒｅａ　ａｔ　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　ｔｉｍｅ　ｉｎｔｅｒｖａｌ

ｗｈｅｎ　ｆｃ ＝１５％ａｎｄ　Ｍ ＝０．０００１

气相含量对体系演化结果的影响。从图３可以看出，
随着气相含量的增加，气孔聚合现象更快也更清晰，
气孔聚积在晶界处阻碍了晶界的进一步迁移，减慢了
晶粒的长大速率，所以图３（ｄ）的演化结果中晶粒的
平均尺寸小于图３（ａ），（ｂ），（ｃ）３种情况，晶粒更加
细小。

　　另外，从模拟所得数据分析不同气相含量对演化
结果的影响。用Ｓ代表烧结体中晶粒的平均面积，Ａ
和Ｂ是对应一定烧结条件的可变系数，ｍ是晶粒生长
指数。在图３演化结果的基础上，以相等的时间间隔
为基准分别统计出每一种气相含量体系演化进程中

晶粒平均尺寸的变化。结果表明，晶粒平均尺寸和演
化时间之间满足经典生长动力学公式［６］Ｓ＝Ａ×ｔ１／ｍ

＋Ｂ，气相耦合晶粒长大的最后结果使得晶粒的平均
尺寸呈幂指数型增长，即随着气相含量的增加，晶粒
生长指数逐渐变大，晶粒生长速度变慢。再由图４结
果计算晶粒生长指数（表１）。表１第一行晶粒生长
指数ｎ＝０．３０，与文献［５］模拟的含有ｆｃ＝８％体系，

用Ｒ′＝ｋｔ　ｎ（其中Ｒ′为晶粒平均半径，ｋ为烧结系数，

ｎ为晶粒长大指数）得到的晶粒生长指数ｎ＝０．２９十
分相近，说明模拟结果与实验情况相符合。

　　图３　相同时间步１００００以及相同的气相迁移率 Ｍ ＝
０．０００１时不同的气相含量的演化结果

　　Ｆｉｇ．３　Ｔｈｅ　ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅ　ｅｖｏｌｕｔｉｏｎ　ｒｅｓｕｌｔｓ　ｏｆ　ｔｈｅ　ｓｙｓｔｅｍ　ｕｎ－

ｄｅｒ　ｔｈｅ　ｓａｍｅ　ｔｉｍｅ　ｓｔｅｐ　１００００ａｎｄ　ｇａｓ　ｐｈａｓｅ　ｔｒａｎｓｆｅｒ　ｒａｔｅ　Ｍ ＝

０．０００１

　　ａ．ｆｃ ＝１２％；ｂ．ｆｃ ＝１５％；ｃ．ｆｃ ＝１８％；ｄ．ｆｃ ＝２０％．

表１　晶粒生长指数拟合公式及参数

Ｔａｂｌｅ　１　Ｇｒａｉｎ　ｇｒｏｗｔｈ　ｆｉｔｔｉｎｇ　ｆｏｒｍｕｌａ　ａｎｄ　ｔｈｅ　ｐａｒａｍｅｔｅｒｓ

ｆｃ（％）
Ｓ＝Ａ×ｔ１／ｍ ＋Ｂ　 Ｒ′＝ｋｔ　ｎ

Ａ　 Ｂ　 ｍ　 ｎ＝１／２　ｍ

１２　 １．５２　 ２．００　 １．６５　 ０．３０

１５　 ２．５０　 ２．３０　 １．８４　 ０．２７

１８　 ６．６０　 １６．０　 ２．３６　 ０．２１

２０　 １９．０　 ３５．４　 ３．４３　 ０．１６

　　从图５（ａ）可以看出多数晶粒呈等轴状晶，晶粒
尺寸和真实陶瓷颗粒尺寸相近；气孔多分布在晶界能
较高的晶界和晶叉处，且在晶粒长大过程中由于气孔
的局域无规则分布，使得体系中个别晶粒出现异常长
大现象。比较图５（ａ）和（ｂ），易发现模拟结果 （ｆｃ ＝
１５％，Ｍ ＝０．０００１，ｔ＝１００００时间步）与 Ｌａ２．９８／

３Ｂａ０．０１（Ｍｇ０．５Ｓｎ０．５）Ｏ３在０．５ｗｔ％Ｂ２Ｏ３／１４００℃
条件下的微观组织的电镜照片［１３］十分相似。
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图４　不同气相含量晶粒生长曲线

　　Ｆｉｇ．４　Ｇｒａｉｎ　ｇｒｏｗｔｈ　ｃｕｒｖｅ　ｕｎｄｅｒ　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　ｐｏｒｅ　ｃｏｎｔｅｎｔ

　　（ａ）ｆｃ ＝１２％；（ｂ）ｆｃ ＝１５％；（ｃ）ｆｃ ＝１８％；（ｄ）ｆｃ ＝

２０％．

　　图５　模拟结果（ａ）与实际材料电镜照片（ｂ）

　　Ｆｉｇ．５　Ｔｈｅ　ｐａｒｔｉａｌ　ｍｉｃｒｏｓｔｒｕｃｔｕｒｅ　ｏｆ　ｔｈｅ　ｓｉｍｕｌａｔｅｄ　ｒｅ－
ｓｕｌｔｓ（ａ）ａｎｄ　ｔｈｅ　ｍｉｃｒｏｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓ　ｏｆ　ｔｈｅ　ｒｅａｌ　ｍａｔｅｒｉａｌｓ（ｂ）

３　结束语

　　本文运用相场模型，模拟了单相陶瓷粉末烧结体
系的微观演化，清晰的呈现了气孔耦合晶粒长大的全
过程。烧结过程中，晶粒间以及晶粒内部的气孔都在

逐渐球化、聚合，且晶粒间的气孔通过晶界向附近大
气孔扩散迁移。气相含量分别为ｆｃ ＝１２％，１５％，

１８％，２０％条件下晶粒生长指数ｍ 的值从１．６５递增
到３．４３。计算结果与实验情况相符合。
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