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Y3Al5O12–Al4SiC4复合耐火材料的设计与制备 
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摘  要：以 Al4SiC4为原料、Y2O3为添加剂，采用无压烧结制备 Y3Al5O12–Al4SiC4复合耐火材料，研究 Y2O3添加量[0~5%(质
量分数)]对复合材料物相组成、微观形貌与力学性能的影响，并通过 DFT 模拟计算 Y3+对 Al4SiC4不同晶面表面能的影响。结

果表明：高温下 Y2O3与 Al4SiC4表面固有氧化层形成共晶液相，在复合材料晶界处生成 Y3Al5O12和少量 Y2SiO5。Y2O3的添

加促使 Al4SiC4 晶粒沿二维平面生长，由不规则状向六方片状转变，这是由于添加剂中 Y3+降低了晶面的表面能。复合材料的

抗折强度随 Y2O3添加量增加呈现先增大后降低趋势，当 Y2O3添加量为 3%时，尺寸均一的六方片状 Al4SiC4晶粒交错生长构

筑成骨架结构，Y3Al5O12弥散分布于 Al4SiC4晶界处，Y3Al5O12–Al4SiC4复合材料力学性能得到提升，复合材料体积密度、显

气孔率和抗折强度分别为 2.44 g·cm–3、20.15%和 52.7 MPa。 
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Design and Preparation of Y3Al5O12–Al4SiC4 Composite Refractory 
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Abstract: Y3Al5O12–Al4SiC4 composite refractory was prepared via pressureless sintering with Al4SiC4 as a raw material and Y2O3 as 
an additive. The effect of Y2O3 addition (i.e., 0–5% in mass fraction) on the phase composition, microstructure and mechanical 
properties of the composite was investigated, and the effect of Y3+ ions on the surface energy of Al4SiC4 different crystal faces was 
calculated via the DFT simulation. The results show that the addition of Y2O3 can form an eutectic liquid phase with anintrinsic oxide 
layer on the surface of Al4SiC4 at a high temperature, Y3Al5O12 and a small amount of Y2SiO5 appear at the grain boundary of the 
composite.The addition of Y2O3 promotes the growth of Al4SiC4 grains along the two–dimensional plane and the transformation from 
irregular to hexagonal flakes due to the reduction of surface energy of different crystal faces of Al4SiC4 by Y3+ in the additive, 
according to the DFT results. The flexural strength of the composite first increases and then decreases with the increase of Y2O3 
addition. At theY2O3 addition of 3%, the hexagonal lamellar Al4SiC4 grains with a uniform size form a staggered skeleton structure, 
and Y3Al5O12 dispersesat the grain boundary of Al4SiC4, which is conducive to the improvement of the mechanical properties of 
Y3Al5O12–Al4SiC4 composite. The bulk density, apparent porosity and flexural strength of the composite are 2.44 g·cm–3, 20.15% and 
52.7 MPa, respectively. 

 

Keywords: aluminium silicon carbide; yttrium aluminium garnet; composite; refectory; mechanical properties 
 

三元碳化物 Al4SiC4 是碳硅化铝体系中最稳定

的化合物之一[1]，其具有低密度(3.03 g·cm–3)、高熔

点(大于 2 080 ℃)、高断裂韧性(3.98±0.05) MPa·m1/2、

高热导率(80 W·m−1·K−1)以及优良的抗氧化、抗水化 
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和抗侵蚀性能；同时，Al4SiC4 材料的高温力学性能

优于室温(1 300 ℃抗折强度：449.7±26.4) MPa[2–6]。

近年来，Al4SiC4 在钢铁冶金用耐火材料、高温合金

用熔炼坩埚、航空航天用结构陶瓷、高温电子半导

体等领域越来越受到关注[7–12]。 
在耐火材料领域，主要将 Al4SiC4 粉体引入

MgO–C[13–14]、Al2O3–C[14–16]、Al2O3–SiC–SiO2–C[17]

等含碳体系中提升其抗氧化性能，使碳复合耐火材

料在高温氧化性气氛下具备自修复功能，对材料的

力学性能也有一定提升作用。以 Al4SiC4 坯体为原

料，通过氮化气压烧结工艺原位制备 AlN–SiC–C 复

合耐火材料具有优良性能 [18]。1 500 ℃条件下

Al4SiC4 坩埚对 Fe–CaO–SiO2–Al2O3–MgO 熔体基本

不润湿，不会污染高温熔体，且未发现明显侵蚀和

渗透[6]。因此，综合性能优良的 Al4SiC4 材料有望应

用于高温熔体处理用坩埚耐火材料。然而，Al4SiC4

具有强共价键、自扩散系数较低，如何提升其致密

化程度，从而进一步提升其力学、抗氧化及抗侵蚀

等服役性能是近年来研究的重点。针对这些问题，

国内外学者从晶粒形貌与尺寸调控[19–21]、烧结设备

与工艺优化[22–23]、碳化物增强相引入[24]等方面展开

了研究。但由于 Al4SiC4 晶粒表面难以避免存在氧

化层，Liu 等[25]和 Itatani 等[23]分别采用固相反应合

成 Al4SiC4 粉末，其表面氧含量分别为 0.76% (质量

分数)~5.43%，目前鲜见针对该三元碳化物固有氧化

层的研究。 
针对非氧化物粉体表面固有氧化层影响材料致

密化程度等问题[26]，研究表明，在 SiC[27]、Si3N4
[28]

及 AlN[29]等体系中引入氧化物 Y2O3，通过 Y2O3与

表面氧化层发生反应构建新相，能够有效提升材料致

密化程度。此外，在氧化物–非氧化物复合材料体系

中，氧化物颗粒能够弥散于非氧化物颗粒构成的编织

状结构的空隙处，调节氧化物与非氧化物晶间结合方

式、改善复合材料力学性能和抗侵蚀性能[30–31]。

Y3Al5O12 作为一种高熔点、高导热及耐各种腐蚀介

质作用的高温稳定性材料，高温下不会弱化晶界，

对材料的力学性能及耐热冲击性能的提升有积极作

用[32]，已经被广泛用于 BN 基[32–33]、SiC 基[34–35]等

复合材料制备中。因此，在 Al4SiC4 体系中引入

Y2O3，通过 Y2O3 与 Al4SiC4 原料表面固有氧化层原

位生成 Y3Al5O12，设计制备 Y3Al5O12–Al4SiC4 复合

材料，有望提升复合材料的致密化程度，以及结构

力学、抗氧化和抗侵蚀等性能，为其应用于高温熔

体处理用坩埚耐火材料提供支撑。第一性原理能够

从原子、分子尺度计算材料体系的多种特性，解析

材料从微观到宏观不同层次上的现象与特征，已经

广泛应用于凝聚态物理、材料科学、化学及生物等

领域，尤其在材料制备研究中得到认可[36]。 
本工作以 Al4SiC4 为原料、Y2O3 为添加剂，通

过无压烧结制备 Y3Al5O12–Al4SiC4 复合耐火材料。

采用 XRD、SEM、XPS 等研究手段表征物相与结构

的演变，并结合第一性原理分析了 Y2O3 中 Y3+对

Al4SiC4 不同晶面表面能的影响，通过实验和理论计

算相结合研究了 Y3Al5O12–Al4SiC4 复合耐火材料的

设计与制备工艺。 

1  实验 
1.1  样品制备 

以 Al4SiC4 粉体[以铝粉、碳化硅粉和石墨粉为

原料，通过固相反应法制备[25]，纯度不小于 97%(质
量分数)，D50=8.2 µm]为原料、Y2O3(纯度不小于

99.9%，D50=4.1 μm，上海麦克林生化科技有限公司)
为添加剂，并以酚醛树脂为结合剂。图 1 为 Al4SiC4

粉体的物相组成、微观形貌及粒度分布。 

 
(a) XRD pattern                          (b) SEM image                          (c) Particle size distribution 

图 1  Al4SiC4 粉体的物相组成、微观形貌及粒度分布 
Fig. 1  Phase composition, microstructure and particle size distribution of Al4SiC4 powders 
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样品编号与原料组成见表 1，首先将原料粉末以

无水乙醇为分散介质在行星式混料机中以 300 r/min
的转速混合 6 h，然后外加 4%热固性酚醛树脂(残碳

率约 36%)并混合均匀，以 10 MPa 成型压力预压为

尺寸 8 mm×8 mm×40 mm 长条样品，再于 180 MPa
的压力下冷等静压成型。成型后样品经 110 ℃干燥

24 h，随后置于气氛保护炉中在氩气下以 2 ℃/min
加热至 600 ℃并保温 2 h 进行排胶处理。采用无压

烧结法，将所得坯体置于气氛烧结炉中，以

10 ℃/min 升温至 1 000 ℃，再以 5 ℃/min 继续升温

至 1 800 ℃保温 3 h，随炉冷却至室温得到烧成

Y3Al5O12–Al4SiC4 复合耐火材料。 
表 1  样品编号与原料组成 

Table 1  Batch compositions of starting materials  w/% 
Sample Al4SiC4 Y2O3 

Y0 100 0 
Y1 100 +1 
Y3 100 +3 
Y5 100 +5 

w—Mass fraction. 

1.2  样品表征 
采用 AXIS SUPRA+型 X 射线光电子能谱仪对

合成的 Al4SiC4 表面元素组成及其化学键结合状态

进行分析；采用 ONH836 型氧氮氢分析仪对合成的

Al4SiC4 中氧元素含量进行分析。采用 X'Pert Pro 
MPD 型 X 射线衍射仪对样品的物相组成进行分析。

采用 Nova 400 Nano 型扫描电子显微镜观察样品的

显微结构，并采用X射线能谱仪分析微区化学组成。

采用式(1)计算样品的烧后线收缩率 Y。 
Y=[(L0–L1)/L0×100%)]                   (1) 

其中：L0 为干燥胚体的长度；L1 为烧结样品的长度。

根据 GB/T 2997—2015《致密定形耐火制品体积密

度、显气孔率和真气孔率试验方法》测定样品的体

积密度和显气孔率。根据 GB/T 3001—2017《耐火

材料、常温抗折强度试验方法》，采用三点弯曲法测

定样品的常温抗折强度，加载速率为 0.5 mm⋅min–1。

根据 GB/T 30758—2014《耐火材料、动态杨氏模量

试验方法(脉冲激振法)》测定样品的常温弹性模量。

采用 Nano Measurer 软件(1.2.0 版本)测量 Al4SiC4 晶

粒尺寸，该软件可以在扫描电子显微镜照片中测量

Al4SiC4 晶粒的厚度和直径，为了确保数据尽可能准

确，在不同的区域范围内测量了 40 个晶粒。 
1.3  DFT 模拟 

使用 ICSD 数据库中 Al4SiC4晶胞参数，将构建

好的 Al4SiC4晶胞模型导入 Material Studio (8.0 版本)
中，采用结构优化后的 Al4SiC4晶胞，切出相应晶面，

真空层厚度设置为 12 Å，以避免表面间的相互作用。

计算采用 CASTEP 模块[37]，应用基于密度泛函(DFT)
理论框架下的广义梯度近似 GGA–PBE 近似[38–39]。

在倒易的 K 空间中，平面波截止能选取为 350 eV，

收敛判据为原子间受力小于 0.03 eV/Å，体系总能量

变化小于 1.0×10–5 eV/atom，Briclouim 区的积分采用

了 3×4×1 的 Monkhorst–Pack 形式高对称 k 点方法。优

化过程中，表面附近 5 层原子坐标完全开放，以保证

表面能够完全弛豫。表面能计算基于下列方程式[40]： 
bulkSurf slab( ) /E E NE A= −                 (2) 

其中：Eslab 为表面总能量；Ebulk 为单胞总能量；N
为表面中的总原子数与单胞中原子数的比值，也即

表面中原子的种类和数目等效成的单胞的个数；A
为表面积。 

2  结果与讨论 
2.1  物相组成 

图 2 为 Al4SiC4 粉体原料的 XPS 光谱。由图 2
可见，Al 2p 光谱在 73.3 eV 和 74.8 eV 处拟合 2 个 

 
(a) XPS spctra of Al 2p                                   (b) XPS spctra of Si 2p 

图 2  Al4SiC4 粉体的 XPS 光谱 
Fig. 2  XPS spectra of Al4SiC4 powders 
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峰(图 2a)，分别对应 Al4SiC4 的 Al—C 键和 Al2O3

的Al—O键[25,41]；而Si 2p光谱在 99.8 eV和 101.8 eV
处拟合 2 个峰(图 2b)，分别对应 Al4SiC4 的 Si—C 键

和 SiO2 的 Si—O 键[25,42]。这表明 Al4SiC4粉体表面

固有氧化层中含有铝、硅系氧化物。为了进一步确

认氧含量，通过氧氮氢分析仪测得 O 元素的含量为

1.23%。结合氧含量、XPS 分析以及 Al4SiC4 理论组

成，Al4SiC4粉末原料表面固有 Al2O3和 SiO2 含量应

分别小于 2.27%和 0.30%。由图 1 可知，Al4SiC4原

料 XRD 分析结果并未检测到 Al2O3 或 SiO2 对应的

衍射峰，这可能是由于含量低于 XRD 的检测限度

或以非晶态形式存在。 
图 3 为添加不同含量 Y2O3 的样品经 1 800 ℃保

温 3 h 热处理后的 XRD 谱。由图 3 可知，未添加

Y2O3 的样品 Y0 主物相仍为 Al4SiC4(JCPDS 00– 
035–1072)，同时检测到 SiC(JCPDS 01–073–1663)
对应的衍射峰，说明本实验条件下少量 Al4SiC4 存

在分解现象，这与 Lee 等[10]和 Yu 等[43]对 Al4SiC4

高温稳定性的研究结果相符。当添加 1%Y2O3 时，

样品中开始出现 Y3Al5O12(JCPDS 01–079–1891)对
应的衍射峰，说明 Y2O3 和固有氧化层中的 Al2O3

开始发生反应。随着 Y2O3 含量增加至 3%和 5%，

Y3Al5O12 的相对衍射峰强度逐渐增强，但并未检测

到含硅氧化物新相生成。这同样可能是因为含硅氧

化物生成量太少或者以非晶态存在。因此，在本工

作的高温条件下 Y2O3 与 Al4SiC4 晶粒表面固有氧化

物会形成 Y2O3–Al2O3–SiO2 共晶液相[44–45]，同时析

出 Y3Al5O12 和少量 Y2SiO5，其反应如式(3)和式(4)
所示。此外，酚醛树脂热解后非晶碳可能作为一  
个组元参与液相形成，并溶于液相中加速晶相的

析出 [46]，实际的反应过程可能并未受到残碳的  
影响或者影响较小。因此，取 Al2O3 理论含量最

高值计算(2.27%)，当 Y2O3 含量为 3.02%时能够 
完成向 Y3Al5O12 转化的反应，实际部分 Y2O3 还会

与 SiO2(0.3%)反应生成非晶态 Y2SiO5 并基本消耗

完全。 

2 3 2 3 3 5 123Y O +5Al O 2Y Al O=               (3) 

2 3 2 2 5Y O SiO Y SiO+ =                   (4) 
2.2  显微结构 

图 4为添加不同含量Y2O3并经 1 800 ℃保温 3 h
热处理后样品的表面显微形貌 SEM 照片。由图 4a
可知，样品 Y0 中 Al4SiC4 晶粒呈不规则颗粒状，晶

粒尺寸均一性较差。当引入 1%Y2O3 后，样品 Y1
中 Al4SiC4 晶粒长大，同时部分晶粒开始向六方片

状转变(图 4b)。Y2O3 添加量为 3%时，Al4SiC4 晶粒

形貌和尺寸趋于规则和均一，大部分呈六方片状并

相互交错生长(图 4c)，这种骨架结构有利于材料

力学性能的提升[47]。但随着 Y2O3 的添加量增加至

5%，样品 Y5中部分 Al4SiC4晶粒尺寸进一步增长，

晶粒形貌与尺寸的均一性明显降低(图 4d)。此外，

采用统计学方法计算样品 Y0~样品 Y5 中 Al4SiC4

晶粒中位粒径分别为 15.4、18.2、31.1、19.5 μm，

纵横比分别为 0.29、0.26、0.15、0.18，验证了其

晶粒尺寸演变规律。 

 
(a) 20°–80°                (b) 32°–34° 

图 3  不同 Y2O3添加量样品的 XRD 谱 
Fig. 3  XRD patterns of samples with different Y2O3 additions 

Al4SiC4 属于六方晶系(a=0.327 71, c=2.167 60)，
空间群为 P63mc(No. 186)，其晶体结构可以描述为

Al4C3 型和六方 SiC 型结构单元沿 c 轴方向交替堆  
叠[48]。根据 Al4SiC4 的晶体结构，最为匹配的 JCPDS
卡片为 00–035–1072，该 JCPDS 卡片中 Al4SiC4 最

强衍射峰对应(101)晶面，次强衍射峰对应(0010)与
(1 10 )晶面，2 个晶面相互垂直且衍射峰强度相同。

Al4SiC4 晶粒的形貌取决于不同晶面的生长速度[49]。 
图 5 为样品热处理后 (0010) (110)/I I 衍射峰强度

比值。由图 5 可知， (0010) (110)/I I 衍射峰强度比值随 

Y2O3 添加量增加呈现降低趋势，从 1.80 降低到

1.15，表明无压烧结条件下引入 Y2O3 改变了

Al4SiC4 不同晶面的生长速率，促使 Al4SiC4 晶粒

沿二维平面生长。 
表面能是影响晶体生长的因素之一，表面稳定

性的高低可以通过表面能大小判断，通常来说表面

能越小，该表面越稳定[40]。为探究晶面对生长机制

的影响，使用DFT模拟计算Al4SiC4的(0010)与(1 10 )
晶面在 Y3+作用下的表面能如图 6 所示。 
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(a) Y0                                              (b) Y1 

 
(c) Y3                                                (d) Y5 

图 4  不同 Y2O3添加量样品的表面 SEM 照片 
Fig. 4  Surface SEM images of samples with different Y2O3 additions 

 

 
I—Intensities of corresponding diffraction peak. 

图 5  不同 Y2O3添加量样品 I(0010)/I(110)比值变化 
Fig. 5  Variations in the radios of I(0010)/I(110) of samples with 

different Y2O3 additions 

表 2 为 Al4SiC4 不同晶面表面能。由表 2 可知，

(1 10 )晶面更稳定，表面能较(0010)晶面更低，且

在 Y3+作用下(1 10 )晶面表面能由–0.82 J/m–2 降低

到–0.86 J/m–2，Y2O3 的添加降低了(110 )晶面的表

面能，与上述实验结果相吻合。结合 XRD 谱与

SEM 显微形貌分析(图 3~图 5)，在 Al4SiC4 中引入

Y2O3 后，高温下形成的液相对 Al4SiC4 晶粒 c 轴

方向生长具有调控作用，使其晶粒长大并由不规

则状向六方片状生长，表现出更小的纵横比。然

而，当 Y2O3 添加量为 5%时，过量液相导致晶粒

尺寸均匀性变差。 

 
图 6  不同 Al4SiC4晶面吸附 Y3+ 

Fig. 6  Crystal face of Al4SiC4 adsorbed Y3+ 
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表 2  Al4SiC4不同晶面表面能 
Table 2  Surface energy of different face of Al4SiC4 

Surface Surface energy/(J⋅m–2) 

(11
—

0) –0.82 

(11
—

0) adsorbed Y3+ –0.86 
(0010) 4.05 
(0010) adsorbed Y3+ 3.90 

 

图 7 为添加不同含量 Y2O3 的 Y3Al5O12–Al4SiC4

复合耐火材料渗胶后 BSE 照片。由图 7a 可见，灰

色区域为 Al4SiC4 晶粒，黑色区域为填充气孔的树

脂，这表明样品中存在较多气孔。当 Y2O3 添加量为

1%时(图 7b)，Al4SiC4 晶粒之间开始出现亮白色区

域，EDS 能谱显示其含有 Y、Al、O 及少量 Si 元素， 

结合 XRD 分析推断为 Y3Al5O12 和少量 Y2SiO5，同

时样品内部气孔数量明显减少。随着 Y2O3 添加量增

加至 3%、5%(图 7c 和图 7d)，样品中亮白色区域明

显增加，气孔数量进一步减少。由图 7e、图 7j 和图

7k 可以看出，Y、Al 和 O 元素在晶界处更为富集，

而Si元素含量较少，这表明主要生成相为Y3Al5O12，

Y2SiO5 生成量较少。因此，高温下 Y2O3–Al2O3–SiO2

液相在毛细管力的作用下促进颗粒重排[50]，复合材

料中气孔数量和尺寸减小，致密化程度提高。同时，

Al4SiC4 颗粒以骨架形式存在，Y3Al5O12 及少量

Y2SiO5 作为晶间相，抑制了晶界的迁移[32]，有利于

Y3Al5O12–Al4SiC4 复合耐火材料力学性能的提升。 

 
(a) BSE image of Y0        (b) BSE image of Y1         (c) BSE image of Y3          (d) BSE image of Y3         (e) BSE image of Y3 

 
(f) EDS spectrum of point A         (g) EDS spectrum of point B           (h) EDS spectrum of point C        (i) EDS spectrum of point D 

 

(j) EDS elemental mapping of Al, Si, C, O in Fig. 7(e)       (k) EDS elemental mapping of Y in Fig. 7(e) 

图 7  样品的 BSE 图和能谱分析 
Fig. 7  BSE images and EDS analysis of samples 

2.3  物理性能 
表 3 为添加不同含量 Y2O3 的样品经 1 800 ℃保

温 3 h 热处理后线收缩率、显气孔率和体积密度。

由表 3 可知，未添加 Y2O3 时样品的线收缩率仅为

2.61%。添加 1%Y2O3 后，样品线收缩率明显增加至

10.20%，随着 Y2O3 添加量的继续增加，样品线收
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缩率略有上升。样品体积密度相应由 1.58 g·cm–3 增

加至 2.64 g·cm–3，显气孔率变化则呈现相反趋势，

由 47.8%降低至 12.97%。Itatani 等[23]的研究表明，

1 700~2 000 ℃无压烧结 Al4SiC4 相对密度在

60%~70%之间。因此，本研究中 Y2O3 的添加有效

促进了复合材料的烧结，有助于提升复合材料的致

密度。 

表 3  样品经热处理后线收缩率、显气孔率和体积密度 
Table 3  Linear shrinkage, apparent porosity and bulk 

density of samples after treatment 
Sample 

No. 
Linear 

shrinkage/% 
Apparent 

porosity/% 
Bulk 

density/(g·cm–3) 

Y0 2.61 47.81 1.58 

Y1 10.20 30.05 2.13 

Y3 12.89 20.15 2.44 

Y5 15.05 12.97 2.64 

 
图 8 为各样品经热处理后抗折强度和弹性模量

图。由图 8 可见，随着 Y2O3 添加量的增加，样品

的抗折强度先增加后降低，而弹性模量呈现逐渐增

加的趋势。当 Y2O3 添加量为 3%时，样品具有最大

抗折强度值 52.7 MPa，同时具有较高弹性模量值

155 GPa。 
样品抗折强度及弹性模量与其孔隙率密切相

关，Ryshkewitch[51]和 Spriggs[52]研究表明，样品抗

折强度S–孔隙率和弹性模量E–孔隙率的特征方程为： 
0exp( )S S ap= −                         (5) 

0exp( )E E bp= −                         (6) 
其中：S0、E0分别为样品零空隙率强度和弹性模量；

p 为孔隙率；a 和 b 为材料常数。由式(5)和式(6)可
知，随着样品孔隙率的降低，承受荷载面积增加，

样品强度呈指数上升。结合表 3，本研究中样品抗

折强度和弹性模量值应当随 Y2O3 添加量增

加呈现上升趋势。然而，当 Y2O3 添加量为 5%时，

样品弹性模量升高而抗折强度有所下降，这可能源

于此时Al4SiC4固有氧化层中Al2O3已经完成物相转

化，Y2O3 与 SiO2 继续反应，过量液相导致 Al4SiC4

晶粒异常生长，复合材料微观结构组分的均一性较

差，破坏了六方片状 Al4SiC4 交错生长的互锁结构

(图 4)。 
将研究结果与耐火材料行业中特种复合耐火材

料国标[53]对比，具体结果如表 4 所示。由表 4 可知，

和电解铝用氮化硅结合碳化硅复合耐火材料、炼铁

用 塞 隆 结 合 碳 化 硅 复 合 耐 火 材 料 相 比 ，

Y3Al5O12–Al4SiC4 复合耐火材料在致密化程度相当

的条件下，较低的密度有利于轻量化，同时具有更

优良的力学性能。结合 Al4SiC4、Y3Al5O12 具备高熔

点、高热导率、低热膨胀系数、耐侵蚀、不会污染

高温熔体等特性[6,35]，Y3Al5O12–Al4SiC4 复合耐火材

料有望应用于高温熔体处理用坩埚耐火材料，也为

Al4SiC4 在复合耐火材料的微观结构设计、性能优化

及应用提供新的思路。 

 
图 8  样品的抗折强度和弹性模量 

Fig. 8  Flexural strength and elastic modulus of samples 

表 4  不同材料的显气孔率, 体积密度及力学性能 
Table 4  Apparent porosity, bulk density and mechanical properties of different materials 

Material Compositions 
Apparent 

porosity/% 
Bulk 

density/(g⋅cm–3) 
Compressive 

strength/MPa 
Flexural 

strength/MPa 
References 

From GB/T 23293—2021(L–DGT) SiC, Si3N4 ≤17 ≥2.65 150 ≥40 [53] 

From GB/T 23293—2021(T–SLT) SiC, Sialon ≤16 ≥2.65 150  [53] 

Y3Al5O12–Al4SiC4 composite refractory Y3Al5O12, Al4SiC4 20.15 2.44  52.7 This work 

 
2.4  原位反应和致密化过程 

图 9 为 Y3Al5O12–Al4SiC4复合耐火材料的原位

反应和烧结过程示意图。由图 9 可见，Al4SiC4表面

固有氧化层中含有 Al2O3和 SiO2，添加 Y2O3 后，高

温下样品内会形成 Y2O3–Al2O3–SiO2 液相，并在

Al4SiC4 晶界处反应生成 Y3Al5O12 和少量 Y2SiO5。

此外，Y2O3 的添加促进 Al4SiC4 晶粒沿二维平面生

长，同时在液相的作用下 Al4SiC4 晶粒向六方片状
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转变，表现出更小的纵横比。六方片状 Al4SiC4 晶

粒尺寸均一，相互交错，形成了稳定的骨架结构，

Y3Al5O12和少量Y2SiO5弥散分布于Al4SiC4晶界处，

有利于 Y3Al5O12–Al4SiC4复合材料力学性能的提升。 

 

图 9  Y3Al5O12–Al4SiC4复合耐火材料反应机理示意图 
Fig. 9  Schematic diagram of reaction mechanism of Y3Al5O12–Al4SiC4 composite refractory 

3  结论 
本工作以 Al4SiC4 为原料，Y2O3 为添加剂，通

过无压烧结法制备 Y3Al5O12–Al4SiC4 复合耐火材

料，主要结论如下： 
1) 高温下Y2O3与Al4SiC4晶粒表面固有氧化物

形成Y2O3–Al2O3–SiO2共晶液相，反应生成Y3Al5O12

和少量 Y2SiO5。添加剂中 Y3+降低了 Al4SiC4的(1 10 )
晶面表面能，促使晶粒沿二维平面生长，Al4SiC4

晶粒生长由不规则状向六方片状转变。同时样品在

共晶相毛细管力的作用下发生颗粒重排，加速气孔

排出以及致密化过程。 
2) 当 Y2O3添加量为 3%时，六方片状 Al4SiC4

晶粒尺寸均一，相互交错，形成了稳定的骨架结构，

Y3Al5O12 及少量 Y2SiO5弥散分布于其晶界处，有利

于 Y3Al5O12–Al4SiC4 复合材料力学性能的提升，此

时烧成后样品具有最大抗折强度，其值为 52.7 MPa。 
3) 针对 Al4SiC4 原料表面固有氧化层，通过引

入 Y2O3，设计并原位制备的 Y3Al5O12–Al4SiC4 复合

材料有望应用于高温熔体处理用坩埚耐火材料，也

为三元碳化物固有氧化层处理及其复合耐火材料的

微观结构设计、性能优化及应用提供新的思路。 
4) 通过无压烧结制备Y3Al5O12–Al4SiC4复合耐

火材料工艺简单且有利于规模化生产，目前在实际

应用中需要解决的主要问题是如何进一步降低三元

碳化物的应用成本，如采用天然矿物原料制备

Al4SiC4 或研究原位制备工艺。 
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