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摘  要：工程陶瓷已广泛应用于工业领域，而其较高的脆性一直是推广受限的主要因素之一。基于此，本研究旨在协同提高

工程结构陶瓷的强度和韧性。以微米级 Si3N4粉体和高纯度镍丝为原料，借鉴仿生制备思路，利用热压烧结的方式制备仿木

质年轮状 Si3N4/Ni 复合材料，研究了 Si3N4/Ni 复合材料中 Si3N4与 Ni 丝的界面结合状态，测试了复合材料的物理力学性能。

结果表明，复合材料中 Si3N4 基体与 Ni 之间界面结合良好，仿木质年轮的材料结构有助于陶瓷材料的强韧化，复合材料的弯

曲强度达(989±87) MPa，断裂韧性达(8.12±0.8) MPa·m1/2，较单相 Si3N4陶瓷的物理力学性能有较好的提升。 
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Abstract: Although engineering ceramics are widely used in industry, its high brittleness is one of the main factors restricting its 
popularization. This paper was to synergistically improve the strength and toughness of engineering structural ceramics. A wood tree 
ring-like Si3N4/Ni composite was prepared with micron-sized powder of Si3N4 and high purity nickel wire via hot pressing sintering. 
The interface bonding between Si3N4 matrix and Ni wire in Si3N4/Ni composite was investigated, and the physical and mechanical 
properties of the composite were characterized. The results show that the interface between Si3N4 matrix and Ni wire in the composite 
is well bonded, and the wood tree ring-like material structure contributes to the strengthening and toughening of ceramic materials. 
The bending strength and fracture toughness of the composite are (989±87) MPa and (8.12±0.8) MPa·m1/2, respectively. Compared 
with single-phase Si3N4, the physical and mechanical properties of Si3N4 ceramics are improved. 

 

Keywords: silicon nitride/nickel composite; wood tree ring-like; toughening; microstructure; interface; mechanical properties 
 

工程陶瓷因具备优异的综合性能而备受关注，

在航空航天、电子信息、新能源、节能环保、海洋

工程、生物工程、新材料等领域正获得越来越广泛

的应用，但陶瓷材料脆性较大，成为限制其应用的

一大难题[1–4]。通过仿生结构设计增韧陶瓷材料是一

个非常好的研究思路，学者们展开了许多相关研究：

Zhang 等[5]仿照甲壳类外骨骼结构，采用冷冻铸造

技术制成压层交织纳米结构的 SiC 混合复合材料，

其断裂韧性可达普通 SiC 块体结构的 2.3 倍，在准

静态和冲击载荷下均表现出更高的韧性。Wilkerson
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等[6]利用熔融的 Al—Si 共晶合金渗透分层的 Al2O3

多孔冰模板，制备出 Al2O3/Al—Si 层状复合材料，

该材料在 300 MPa 的拉伸强度下具有 40 MPa·m1/2

的优异断裂韧性。这表明，仿生结构设计能够提高

陶瓷材料的韧性。 

氮化硅陶瓷是工程陶瓷材料中综合性能最为

优良的一类材料，被认为是最具有应用前景的陶

瓷材料之一，具备高温蠕变小、抗氧化、耐腐蚀

等优点，同时，氮化硅陶瓷具有较好的耐磨性和

一定的自润滑能力，已广泛应用于轴承、滚球、

工模具和密封材料等[7–10]。国内外学者对氮化硅

陶瓷增韧进行了大量研究。徐明等[11]在氮化硅陶

瓷中添加碳纳米管，添加量为 1% (质量分数)时材

料弯曲强度为 850 MPa，断裂韧性为 8.5 MPa·m1/2，

比未添加碳纳米管的材料提升 16.4%。Wozniak

等 [12]采用放电等离子烧结 (SPS)技术将 MXene 

(Ti3C2)相添加到氮化硅中制备了 MXene/Si3N4 复

合材料，当添加量为 0.7%时，断裂韧性达到

5.3 MPa·m1/2，增加到 2%时，硬度可达 21.73 GPa。

将多层石墨烯加入到氮化硅中制备了陶瓷复合材

料，研究发现多层石墨烯可以有效地抑制氮化硅

晶粒的长大，起到较好的增韧效果[13]。氮化硅陶

瓷性能颇佳，相关的增韧研究也有很多，但关于

如何进一步的提升其强度与韧性的协同性方面，

仍有大量学者致力与此。 

本研究基于“复杂结构，简单组成”的仿生学

设计思路，从大自然中具有高韧性的木材身上获得

设计灵感。木材具备典型的圈层结构，不同圈层间

紧密排列构成宏观年轮状结构，其内部存在螺旋状

纤维相互耦合，产生内应力[14–16 ]。不同圈层间构成

界面层，界面两相间结构与性能有显著变化的且具

有一定厚度的过渡区域，起载荷传递和应力分散的

作用，对其自身强度、韧性和稳定性都有着重要的

影响[16]。 

以镍丝为骨架，氮化硅粉末为填充，构建出这

种螺旋圈层模型，经热压烧结，制备出仿木质年轮

结构的 Si3N4/Ni 复合材料。研究了具有木质年轮结

构复合材料的微观组织及力学性能，以期解决氮化

硅材料的脆性问题，为推广强韧化的结构陶瓷提供

技术储备。 

1  实验 

1.1  样品制备 

以 Si3N4[纯度>99.9% (质量分数 )，α 相含

量>95%，平均粒径为 1.5 μm，合肥艾嘉新材料科技

有限公司]和镍丝(0.4 mm，纯度>99.9%，合肥艾嘉

新材料科技有限公司)为原料，以 Y2O3 和 Al2O3 (纯

度>99.5%，平均粒径为 1 μm)作为烧结助剂。首先，

将 α 相 Si3N4 原始粉料与质量分数分别为 6%、4%

的 Y2O3、Al2O3 烧结助剂进行球磨混料，之后进行

干燥过筛；然后，称取相对于粉体 5%的镍丝，称

取前用砂纸对其表面进行打磨处理，以增加其与氮

化硅在热压烧结过程中的机械结合力，经过砂纸打

磨后的镍丝表面见图 1。接着，将质地均匀、直径

稳定的镍丝通过塑性定型螺旋制成直径分别为 10、

20、30 mm 和 40 mm 的弹簧状，将成型的镍丝螺旋

线通过黏接法固定在模具底部并加入球磨过筛后粉

料。36 g 烧结粉料在石墨模具中对应的自然平铺高

度为 60 mm，设置 Ni 丝的螺旋高度与粉体高度平

齐，镍丝螺旋线设置为 7 圈，考虑到镍丝直径为

0.4 mm，通过设计计算，确定 Ni 丝螺旋线螺距为

9.5 mm，并保证镍丝螺旋结构在粉体中的均匀性。

装模预压后将石墨模具放入热压烧结炉中进行烧

结，烧结温度为 1 700 ℃，氮气氛围，压力 30 MPa，

保温保压 30 min。热压烧结后，由于镍丝在制备过

程中被压缩及化学反应，在陶瓷基体中形成的镍丝

螺旋螺距减小至 0.7 mm。最终制得仿木质年轮结

构 Si3N4/Ni 复合材料，如图 2 所示。 
 

 
 

图 1  砂纸打磨后的镍丝表面 
Fig. 1  Nickel wire surface after being ground by sandpaper 

 
1.2  样品表征 

采用 Archimedes 法测试材料的密度与气孔率。

采用型号为 D/max2200PC 的 X 光衍射仪和型号为

DXRxi 的激光显微 Raman 成像光谱仪对材料进行

物相分析。采用型号为 FEI Verios 460 的高分辨场发

射扫描电子显微镜及其配套的能谱仪对材料进行

微观组织观察与界面能谱分析。在型号为 1036PC
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的万能材料试验机上采用三点弯曲法测定材料的

抗弯强度，样品尺寸为 5 mm×5 mm×20 mm (跨距

16 mm)，加载速率 0.5 mm/min，由于 Ni 丝纹路的

结构异性，对于弯曲强度测试样品，在不同位置切

割可得到不同类型的测试样品，如图 3 所示，即：

三点弯曲测试时施力方向垂直于 Ni 丝的样品和平

行于 Ni 丝的样品。以相同的三点弯曲法，根据美国

ASTM C1421-18 标准，使用单边切口梁法测定材料

的断裂韧性，样品尺寸为 2.0 mm×4.0 mm×20 mm (跨

距 16 mm)，切口宽度<0.2 mm，加载速率 0.05 mm/min；

采用华银 HV-1000A 显微 Viekers 硬度计测量 2 样品

的 Vickers 硬度。 
 

 
 

(a) Schematic diagram 
 

 
 

(b) Physical drawings 
 

图 2  仿木年轮结构复合材料样品 
Fig. 2  Samples of wood tree ring-like structure composites 

 

  
 

             (a) Paraller                (b) Perpendicalar 
 

图 3  在不同方向上测量弯曲强度 
Fig. 3  Bending strength tested in different direction 

2  结果与讨论 

2.1  物相分析 

Si3N4 陶瓷的烧结为典型的液相烧结，原始粉体

α-Si3N4 中的 Si、N 原子溶解在液相中再重新析出并

结晶形成 β-Si3N4
[17]。图 4 为 1 700 ℃条件下保温

30 min 热压烧结后的单相 Si3N4 陶瓷和 Si3N4/Ni 复

相陶瓷的 XRD 谱。由图 4 可见，单相 Si3N4 陶瓷和

Si3N4/Ni 复相陶瓷的 XRD 谱中主相均为 β-Si3N4，

这表明在热压烧结过程中，单相陶瓷及复合材料中

的 α-Si3N4 原始粉末均完全相变为 β-Si3N4。复合材

料的 XRD 谱中除检测到添加相 Ni 相的峰位以外，

还出现 Ni2(SiO4)和 α-方石英的特征峰，另外，XRD

谱中还检测到少量的石墨相，石墨相的存在归因于

石墨磨具的污染。 

 

 
 

图 4  Si3N4单相陶瓷和 Si3N4/Ni 复合陶瓷 XRD 谱 
Fig. 4  XRD patterns of Si3N4 single-phase ceramics and 

Si3N4/Ni composite ceramics 
 

图 5 为 Si3N4/Ni 复合材料界面处 Raman 面扫

图。由图 5 可见，面扫区域内存在白色、黑色以

及中间过渡色(白灰色和黑灰色)的不同颜色区域，

从白色到黑色的颜色过渡变化反映与镍的相关程

度逐渐降低。对不同区域进行点扫分析，结果如

图 6 所示。白色区域与镍相关程度最高，主要物

质为 Ni；白灰色区域物质主要为 Ni2SiO4；黑灰色

区域物质主要为 SiO2；黑色区域主要物质为

Si3N4。从 Raman 面扫图来看，Ni 向 Si3N4 基体发

生了均匀扩散，扩散距离超过 100 μm。由 Raman

点扫图可知，不同的颜色区域对应的点扫图谱中

均存在 Si3N4 峰，表明 Si3N4 在界面处也发生了明

显扩散。综上，可以推测界面处存在化学扩散并

形成了化学过渡层。 
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图 5  Si3N4/Ni 复合材料的 Raman 面扫图 
Fig. 5  Raman map scanning of Si3N4/Ni ceramic composites 

 

 
 

图 6  不同颜色区域对应的 Raman 点扫谱 
Fig. 6  Raman point scan spectra corresponding to different 

color regions 
 

2.2  微观组织分析 

Si3N4/Ni 复合材料的微观组织如图 7 所示。由

图 7 可见，Ni 丝宽度均匀地分布于氮化硅基体中

(图 7a)，且界面结合处未观察到明显的缝隙与开裂

现象(图 7b)。对界面结合处进行 EDS 分析，结果如

图 8 所示。Si、Ni 元素在界面附近出现明显的元

素渐进式变化，其元素过渡层的宽度约为 20 μm。

图 7c 为 Ni 丝横断面。由图 7c 可见，由于热压烧结

时加压而引起原始形状的改变。经测量，图 7c 中左

右对角线长度约为 256 μm，上下对角线长度约为

206 μm，相较于 Ni 丝原始尺寸(400 μm)发生减小。

结合 Raman 光谱的结果可进一步推断，氮化硅基体

与 Ni 丝之间发生了一定的化学反应，在界面处形成

了一定的化学物质。 

图 9a 为界面处放大 15 000 倍的 SEM 照片。由

图 9a 可见，右侧为陶瓷区域，柱状晶粒间相互交错，

晶粒尺寸细小；左侧为金属 Ni 区域。材料表面未见

明显孔洞，且在交界的红色框区域观察到柱状晶粒

在金属间交错生长现象。对其放大后观察，如图 9b

所示。Si3N4 晶粒在 Ni 中穿插生长，两者间表现出

良好的亲润性，表现出良好的机械结合，这种犬牙

交错的材料结构与 Raman 面扫中观察到的物相间

的相互扩散结果一致。 
 

 
(a) Longitudinal section 

 
(b) Interface junctions 

 
(c) Cross-section 

图 7  Si3N4与 Ni 界面结合形貌图 
Fig. 7  Interface morphology of Si3N4 and Ni 

 

 
 

图 8  界面处 EDS 线扫图 
Fig. 8  EDS line scan spectra at the interface 
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(a) Low magnification 

 
(b) High magnification 

图 9  界面结合处 SEM 照片 
Fig. 9  SEM images of interface junction 

 
图 10 为复合材料的断口形貌及其对应的 EDS

面扫图。由图 10 可见，通过形貌差异可明显地区分

出 Si3N4 与金属 Ni 区域(图 10a)，观察到 Ni 元素的

富集(图 10b)和 Si、N 元素向 Ni 元素的扩散(图 10c、

d)，尤其是 Si 元素，发生了非常明显的扩散。相较

于界面处 EDS 线扫中渐进式的元素变化，EDS 面扫

元素分布更直观地验证了 Si3N4 晶粒在金属 Ni 中的

交错生长现象，进一步验证了二者之间形成良好的

机械结合。由以上分析可见，在复合材料的界面结

合处既存在化学过渡层又存在较好的机械结合。   

2.3  热力学计算 

为了验证复合材料界面结合处化学过渡层的组

成物质，对化学产物 Ni2SiO4 形成的热力学条件进

行计算。 

据相关学者研究得知[18–24]，Ni 在高温加热条件

下可生成 NiO，NiO 的存在促进金属/陶瓷界面处化

学反应的发生。同时，Si3N4 陶瓷可在一定条件下形

成 SiO2
[25]。基于此，可知形成 Ni2SiO4 的化学反应

式为[12,26–28]： 

2 2 42NiO SiO Ni SiO   (1) 

根据《实用无机物热力学数据手册》[见式(2)]

可知。 
G H T S      (2) 

式中：∆G 为 Gibbs 自由能；∆H 为化学反应焓变差

值；T 为热力学温度(T=C+273.15)；∆S 为化学反应

熵变差值。 
 

 
(a) Fracture morphology 

 
(b) Ni element 

 
(c) N element 

 
(d) Si element 

图 10  Si3N4/Ni 复合材料的断口形貌及 EDS 面扫元素分布 
Fig. 10  Fracture morphology and EDS map scanning element 

distribution of Si3N4/Ni composites  
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根据热力学原理，当化学反应在某一条件下的

Gibbs 自由能变化值∆G 为负值时，此化学反应会自

发进行，由《实用无机物热力学数据手册》查表后

得 NiO、SiO2 和 Ni2SiO4 等物质熵、焓值如表 1 所

示，并带入式(2)后计算得到G=H1 973.15S= 

586 597.26<0，即证明该化学反应可以发生，从而

进一步说明复合材料中 Si3N4 与 Ni 丝界面的化学

过渡物质为 Ni2SiO4。结合以上研究可确认，复合

材料在界面结合处的化学过渡层为：Si3N4–SiO2– 

Ni2SiO4–NiO–Ni。 

表 1  化学物质的熵和焓 
Table 1  Entropy and enthalpy of chemicals 

Substances H/(J·mol–1) S/(J·K–1·mol–1) 

NiO 240.6 38.0 

SiO2 876 130.0 42.8 

Ni2SiO4 1405 196.0 110.0 

 
2.4  物理力学性能 

2.4.1  物理力学性能分析    图 11 为对 Si3N4/Ni

复合材料的界面结合处 2 侧显微 Vickers 硬度测

试结果，图 12 为贯穿界面结合处的显微 Vicker

硬度变化曲线。由图 11 和图 12 可知，沿着陶瓷

基体穿过镍丝再到陶瓷基体，硬度呈渐变式下降

–上升的趋势，最低硬度值在 Ni 丝的中心位置，

最高硬度值在陶瓷基体位置，陶瓷基体的平均硬

度为 17.34 GPa。金属 Ni 丝的理论硬度值为

2.8 GPa，与测量值 15.74 GPa 间的差值表明，

Si3N4 晶粒向 Ni 的生长起到了硬化作用。该结果

验证了 Si3N4 与 Ni 之间形成了化学过渡层以及牢

固的机械结合，与界面微观形貌中观察到的结果

相吻合。 

为了进一步探究复合材料的物理力学性能，

对其弯曲强度、断裂韧性以及密度气孔率进行测

试，将未加入 Ni 丝的单相 Si3N4 陶瓷样品作为对

照组记作 SN，将加入 5%Ni 丝的 Si3N4/Ni 复合陶

瓷样品记作 SN/Ni，2 组样品制备和测试条件均保

持一致。 

性能测试结果如表 2 所示，SN/Ni 垂直于 Ni 丝

施力弯曲强度可达(989±87) MPa，较 SN 提升 22 %，

水平于 Ni 丝施力弯曲强度为(771±73) MPa，较 SN

略有下降；陶瓷部分硬度较 SN 基本不变；在断裂

韧性方面，由于 Ni 丝的加入断裂韧性由 SN 的

(6.25±0.5) MPa·m1/2 提升到了(8.12±0.8) MPa·m1/2，

断裂韧性提升 30%，表现出良好的增韧效果。另外，

密度与气孔率较单相 Si3N4 陶瓷材料均有所提升。

力学性能上的提升与微观组织结构分析结果相互

印证。 
 

 
 

图 11  贯穿界面结合处的硬度打点分布 
Fig. 11  Distribution of hardness dots at the joints through the 

interface 

 

 
 

图 12  贯穿界面结合处的显微 Vickers 硬度变化曲线 
Fig. 12  Vickers hardness change curve at the joint across the 

interface 

表 2  物理力学性能参数 
Table 2  Physical and mechanical property parameters 

Performance parameters Porosity/% Density/(g·cm–3) Vickers hardness/GPa Bending strength/MPa Fracture toughness/(MPa·m1/2)

SN 0.84±0.2 3.18±0.02 17.56±0.3 812±81 6.25±0.5 

SN/Ni 0.431±0.1 3.22±0.01 17.34±0.4(Ceramic parts)
771±73(Level of force application) 

989±87(Vertical force) 
8.12±0.8 
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2.4.2  增强增韧机理初探    图13为Si3N4/Ni复合

材料的断口形貌。图 13a 为弯曲强度测试时水平于

镍丝纹路方向施力得到的断口形貌，图中的区域

A、区域 B 和区域 C 分别对应于陶瓷区域、金属镍

区域、界面区域。由图 13a 可以看出，界面结合紧

密，无明显缝隙，且在区域 C 可以明显观察到过

渡区域。图 13b 为弯曲强度测试时垂直于镍丝纹路

方向施力得到的断口形貌。由图 13b 可以看出，界

面处及金属镍中出现裂纹，且存在明显裂纹偏转与

分叉现象。 
 

 
(a) Horizontal applying force 

 
(b) Vertical applying force 

 

图 13  Si3N4/Ni 复合材料的断口形貌(低倍) 
Fig. 13  Fracture morphology of Si3N4/Ni composite (Low 

magnification) 
 

图 14 为图 13a 中不同区域断口形貌的放大图。

由图 14 可见，金属 Ni 区域(图 14a)的断口处，晶粒

轮廓线高低落差较大，断口上存在明显的裂纹偏转，

个别晶粒上形成细小密集的金属韧窝，晶粒间结合

紧密。Si3N4 区域(图 14b)晶粒非常细小，晶粒主要

为长柱状的 β相 Si3N4，晶粒间交错生长，断口处存

在较多的晶粒拔出现象，断裂方式主要为沿晶断裂。

界面过渡区域(图 14c)可以明显观察到 Si3N4 晶粒

与镍晶粒交互生长的现象，以及 Si3N4 晶粒从 Ni

中拔出的痕迹，即外力对二者之间的机械结合破坏

的过程。 

Si3N4 晶粒向金属 Ni 内部扩散生长，与金属 Ni

之间形成交错生长的结构，达到了类似于纤维增强

效果，形成了一种晶粒间的、非常良好的机械结合，

当外界力对材料进行破坏时，要打破这种强机械结

合，需要极强的外力将 Si3N4 与金属 Ni 之间交错生

长的晶粒剥离、拔出，因此，二者之间的良好机械

结合起到了对基体材料的增强作用。 
 

 
(a) Fracture morphology of metal Ni 

 
(b) Fracture morphology of Si3N4 

 
(c) Interface fracture morphology 

图 14  Si3N4/Ni 复合材料的断口形貌(高倍) 
Fig. 14  Fracture morphology of Si3N4/Ni composite (High 

magnification) 
 

断裂韧性的断口形貌如图 15a 所示，在陶瓷

基体与镍丝结合处出现明显的裂纹偏转和分叉。

对图 15a 中区域 G 和区域 H 放大得到图 15b 和

图 15c。由图 15b 可见，当裂纹扩展至界面结合处

裂纹发生明显的偏转和一定的分叉；由图 15c 可见，

当裂纹向镍丝继续扩展时，裂纹会再次发生偏转和

分叉。分析原因认为，Ni2SiO4 的形成在界面间充当

过渡层，适量 Ni2SiO4 的存在有利于 Si3N4 与金属

Ni 间的界面结合，起到正向填充的作用，增加材料

的致密度。由于化学过渡层的存在，当裂纹由 Si3N4
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向金属 Ni 发生界面间扩展时，由于线膨胀系数带来

的界面张力以及裂纹途径物质的变化，促进裂纹的

偏转与分叉，消耗大量的断裂功。同时，镍丝由于

其金属本质亦能起到阻尼作用。因此，复合材料获

得优异的断裂韧性。 
 

 
(a) Fracture toughness morphology 

 
(b) Crack deflection and bifurcation at boundary 

 
(c) Internal crack deflection and bifurcation of Ni wire 

图 15  Si3N4/Ni 复合材料界面断口处裂纹扩展 
Fig. 15  Crack propagation at the interface of Si3N4/Ni 

composites 
 

以 Ni 丝为骨架、Si3N4 粉料为填充，经热压烧

结制备出的仿木质年轮结构的 Si3N4/Ni 复合材料，

界面结合良好，且在界面处形成化学过渡层以及犬

牙交错的微观结构，这都起到了对 Si3N4 陶瓷基体

增强、增韧的效果。 

3  结论 

1) 热压烧结制备获得仿木质年轮结构的

Si3N4/Ni 复合材料，在复合材料中 Si3N4 与 Ni 之间

发生了相互扩散并反应，生成界面产物 Ni2SiO4 与

SiO2，形成化学过渡层；同时，Si3N4 晶粒在 Ni 中

交错生长，形成良好的机械结合。 

2) 力学性能方面，Si3N4/Ni 复合材料弯曲强度

高达(989±87) MPa，断裂韧性达(8.12±0.8) MPa·m1/2，

陶瓷基体硬度达(17.34±0.4) GPa，弯曲强度与断

裂韧性均较单相 Si3N4 有较好提升，硬度基本保持

不变。 

3) 由于Si3N4晶粒与金属Ni丝之间形成了犬牙

交错的微观结构，在机械啮合的作用下，可以抵抗

外力的破坏作用，进而起到增强陶瓷基体的效应；

同时，由于复合材料界面结合处形成化学过渡层，

由于裂纹途径物质的变化，使裂纹在扩展过程中发

生偏转和分叉，消耗更大的断裂功，进而起到增韧

陶瓷基体的效应。 
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