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正交试验法优化金刚石复合片合成工艺
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  摘要:通过正交试验法,以磨耗比、电阻、完整性、硬度为指标,设计了金刚石复合片的合成

工艺。正交试验可以减少合成工艺试验次数,优化合成工艺。试验结果表明,较合理的烧结工

艺为:合成压力5.5GPa,升温速度为200℃/min,保温时间16min,冷却时间14min,烧结温

度1350℃。从压力、温度和时间等因素的影响方面讨论了金刚石复合片的性能。认为:适当

地提高温度有利于提高磨耗比及硬度;延长加热时间有利于性能均匀性的提高;延长冷却时间

可减少残余热应力。
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1 引 言

  金刚石复合片(PolycrystallineDiamondCompacts,简称PDC)自20世纪70年代问世以来,国内外

学者对其进行了广泛而深入的研究[1-7]。PDC避免了单晶的各向异性、受冲击易解理破损的特点,并具

有硬质合金的韧性和易加工的特性。因此PDC在有色金属切削加工、木材加工等方面得到广泛的应

用[8-10],其中50%左右用于汽车加工业,近40%用于木材加工,其余的大部分用在航天加工业。目前国

际上PDC已向大直径、细粒度、质量优化、性能均一化、产品系列化方向发展[5]。
合理的烧结工艺是合成高质量PDC的重要条件之一,但是在高温高压烧结中,合成压力、烧结温

度、保温时间、冷却时间等诸多工艺因素均影响PDC的质量。若逐个对所有因素进行试验,则工作量很

大,而正交试验具有均匀和整齐的特点,可以用来安排多因素的试验,并且可以大大减少试验量,是部分

因子试验的主要方法,具有很高的效率,而且可以简化试验次数对各因素的各水平的所有组合[11]。本

工作采用正交试验法,简化试验次数,优化试验合成工艺,研究了PDC在高温高压下的烧结,希望对

PDC材料制造者提供一些参考。

2 PDC合成试验过程及方法

  以平均粒度为5μm的金刚石微粉和 WC-15%Co硬质合金作为原材料,Co为粘结剂,以两个耐热

金属杯倒扣的方式组装料模。经真空高温处理后按图1方式进行合成块组装,在6×1800t铰链式六

面顶压机内,在5.5GPa和1300~1400℃之间进行高温高压试验,合成出⌀25mm的PDC样品。依

据JB/T3235-1999标准,在JS71-A型磨耗比测定仪上对PDC进行磨耗比检测,在 HV5显微硬度计

上进行了维氏显微硬度检测(显微硬度压痕如图2所示),并采用数字万用电表测量样品表面PDC层的

电阻,每个样品分别测定4个值,最终取平均值,电阻测定点如图3所示,分别测定A1A2间、B1B2间、
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C1C2间、D1D2间的电阻值 ,其中每个点所在的位置均在半径的1/2处。

图1 样品的组装

Fig.1 Sampleassembly

图2 维氏显微硬度压痕

Fig.2 IndentationofVickers’sindenter

图3 电阻测定点示意图

Fig.3 Configurationoftestingresistanceplaces

3 试验样品

  在PDC高温高压烧结试验中,固定合成压力为5.5GPa、升温速度为200℃/min等因素,考虑3个

主要因素:保温时间tA(min),冷却时间tB(min),合成温度TC(℃),每个因素取3个水平(tA 分别定为

13min、16min、19min;tB 分别定为2min、8min、14min;TC 分别定为1300℃、1350℃、1400℃)。在

正交试验中选用Ln(3m)型正交表,本试验共有3个因素,且不考虑因素间的交互作用,所以选用m≥3
的表格,而L9(34)是满足条件m≥3最小的Ln(3m)型正交表,故选用正交表L9(34)来安排试验,这样只

需做9次试验,比全面试验的次数27次减少了18次,所列因素及所对应的水平如表1所示。

表1 3因素3水平表

Table1 Three-factorandthree-leveltable

Level
Factor

A(Heatingpreservationtime)tA/(min) B(Coolingtime)tB/(min) C(Heatingtemperature)TC/(℃)

1 13 2 1300

2 16 8 1350

3 19 14 1400

在本试验中,每次试验合成8片PDC。在磨外圆和抛光过程中,样品不脱层不开裂、无掉边则认为

样品完整,并对样品抽样测定其磨耗比、电阻值和显微硬度。正交试验指标是:磨耗比越大越好,电阻越

小越好,完整样品数越多越好,硬度越高越好。因此根据正交法得到试验方案如表2所示,试验结果分

析如表3所示。
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表2 试验方案及试验结果

Table2 Experimentschemeandresults

No.
Heatingpreservation
timetA/(min)

Coolingtime
tB/(min)

Heatingtemperature
TC/(℃)

Wearratio
/(104)

Resistance
/(Ω)

Entirety HardnessHV

/(GPa)

1 13 2 1300 4.8 3.2 5 50.78

2 13 8 1350 10.2 0.7 7 67.36
3 13 14 1400 7.2 1.2 7 59.70
4 16 2 1400 5.3 1.2 2 55.00
5 16 8 1300 5.7 2.8 8 68.75
6 16 14 1350 13.4 0.3 8 77.58
7 19 2 1350 4.7 0.9 4 54.50
8 19 8 1400 6.3 0.7 6 63.14
9 19 14 1300 5.2 1.2 8 74.35

表3 试验结果分析

Table3 Analysisofexperimentalresults

Factor
Wearratio/(104)

K1 K2 K3 k1 k2 k3 Maximumdifference FactorFirst→Second Optimization

A 22.2 24.4 16.2 7.4 8.13 5.4 2.73 C

B 14.8 22.2 26.8 4.93 7.4 8.93 4 B A2B3C2

C 15.7 28.3 19.8 5.23 9.43 6.6 4.2 A

Factor
Resistance/(Ω)

K1 K2 K3 k1 k2 k3 Maximumdifference FactorFirst→Second Optimization

A 5.1 4.3 2.8 1.7 1.43 0.93 0.77 C

B 5.3 4.2 2.7 1.73 1.4 0.9 0.83 B A3B3C2

C 7.2 1.9 3.1 2.4 0.63 1.03 1.37 A

Factor
Entirety

K1 K2 K3 k1 k2 k3 Maximumdifference FactorFirst→Second Optimization

A 19 18 18 6.3 6 6 0.3 B

B 11 21 23 3.7 7 7.7 4 C A1B3C1

C 21 19 15 7 6.3 5 2 A

Factor
HardnessHV/(GPa)

K1 K2 K3 k1 k2 k3 Maximumdifference FactorFirst→Second Optimization

A 177.84 201.33 191.99 58.28 67.11 64.00 8.83 B

B 160.28 199.25 211.63 53.43 66.42 70.54 17.11 A A2B3C2

C 193.88 199.44 177.84 64.63 66.48 59.28 7.20 C

  Note:TheKindicatesasumofallindexesincludingallfactorsindifferentlevels.Thekindicatesaaverageofindexesof

threefactorsindifferentlevels,andsubscription1,2,and3indicatethelevelinTable1.

表3中的最大差值项(Maximumdifference)表示同一因素下k列的最大值与最小值之差。将因素

A(保温时间)、因素B(冷却时间)、因素C(合成温度)作为横坐标,以其试验指标的平均值(表3中的k
列所对应的值)为纵坐标,画出因素与指标的趋势图,如图4所示。

根据表3和图4,采用综合平衡法对本正交试验作如下分析。
(1)对于因素A(保温时间),磨耗比、硬度两个指标都取A2 较好,而A取A3、A1 分别对电阻、完整

数较好。从表3的极差和图4(a)可看出,因素A对磨耗比、硬度指标影响较大;而对电阻和完整数指

标,A为次要因素。所以根据多倾向和A因素对不同指标的重要程度,选取A2。
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(2)对于因素B(冷却时间),4个指标的最优方案都是取B3 好,所以选取B3。
(3)对于因素C(合成温度),磨耗比、电阻、硬度3个指标都取C2 较好,且对于磨耗比和电阻来说,

因素C是主要因素。对于完整数,指标取C1 好,但从图4(c)的合成温度与完整数之间的趋势可以看

出,当C取C1、C2 时,对完整数的影响并不大。所以综合考虑C选取C2。
根据以上分析,最优方案为A2B3C2,即保温时间16min,冷却时间14min,烧结温度1350℃。因

此本试验的最佳合成工艺为:合成压力5.5GPa,升温速度为200℃/min,保温时间16min,冷却时间

14min,烧结温度1350℃。

  (a)                (b)                (c)

图4 正交试验因素与指标的关系图

Fig.4 Relationoffactorsandindexesfororthogonalexperiments

4 合成试验验证

  由于正交试验次数的跳跃性及待考查因素的可限性,在工艺参数的优化研究中都有可能使试验结

果不满意,甚至有可能放弃一个较理想的工艺[12]。为了证实上述正交试验分析,分别以正交试验得出

的优方案A2B3C2(合成压力5.5GPa,升温速度200℃/min,保温时间16min,冷却时间14min,烧结温

度1350℃)及另外两种方案(A1B3C1(合成压力5.5GPa、升温速度为200℃/min,保温时间13min,冷
却时间14min,烧结温度1300℃)和A3B3C2(合成压力5.5GPa、升温速度为200℃/min,保温时间

19min,冷却时间14min,烧结温度1350℃))进行高温高压合成试验,并且每种样品合成8片,分别标

记为样品1、样品2、样品3。3种样品的扫描电镜像如图5所示,其能谱如图6所示,其平均磨耗比和平

均硬度值如表4所示,并对3种样品沿径向测定了4个点(4点的位置如图7所示)的磨耗比和硬度,结
果见表5,沿径向的变化趋势如图8所示。

表4 3种样品的平均磨耗比、硬度、电阻和完整数

Table4 Averagevalueofwearratio,hardness,resistanceandentiretynumber

SampleNo. Wearratio/(104) Resistance/(Ω) Entirety HardnessHV/(GPa))

1 11.6 0.5 8 78.54

2 9.1 1.0 8 59.34

3 10.7 0.8 6 65.87
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表5 3种样品的磨耗比和硬度沿径向测定结果

Table5 Valueofwearratioandhardnessalongdiameter

Position
Sample1

Wearratio/(104) HV/(GPa)
Sample2

Wearratio/(104) HV/(GPa)
Sample3

Wearratio/(104) HV/(GPa)

Place1 12.3 84.37 11.5 75.32 10.4 57.15

Place2 11.6 85.44 9.2 70.34 13.0 75.89

Place3 11.5 78.21 8.5 64.16 11.4 69.41

Place4 10.9 66.14 7.0 53.66 8.0 61.03

(a)Sample1           (b)Sample2           (c)Sample3

图5 3种样品的扫描电镜图

Fig.5 SEMimageofsample

   (a)Sample1            (b)Sample2           (c)Sample3 

图6 3种样品白色区域的点扫描EDS图

Fig.6 EDSimageofsampleinwhitearea

图7 磨耗比和硬度沿径向有4个测试点

Fig.7 Fourtestinglocationsofwearratio
andhardnessalongdiameter

  从图5看出,采用正交试验得出的最佳工艺所烧结的样品1
和采用另两种工艺所烧结的样品2、样品3基本都形成了D-D结

合,分布较为均匀,无明显区别。从对3种样品白色富集区的点扫

描结果(如图6所示)来看,主要是以粘接剂Co为主,其次是 W和

Mo。其中 W元素是通过基体硬质合金扩散而进入金刚石聚晶层

的,Mo是通过复合片外的屏蔽层扩散进入的。这些金属富集区

成叶脉状分布在D-D结合的晶界处。从表4与表2对比可知,
样品1的磨耗比、电阻、完整数及硬度明显好于样品2和样品3。
从图8可以看到,样品1和样品2从边缘到中心,其磨耗比和显微

硬度都相对减少,这是由于沿径向温度和压力的不均匀所致,但样

品1变化趋势较小。然而样品3的硬度和磨耗比的变化趋势是先

增大再减小,这可能是由于烧结时间过长,边缘有石墨化趋势或压力温度梯度过大所致。但是对3种样

品进行激光拉曼检测,并未发现3种样品出现石墨化现象,结果如图9所示。在工作电压40kV、工作

电流50mA、步长0.02、扫描速度15°/min、衍射角20°~120°的条件下,对3种样品进行了X射线衍射
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(XRD)分析,从图10可以看出,3种样品均存在金

图8 3种样品的硬度和磨耗比沿径向4个点的变化

Fig.8 Hardnessandwearratiochangeof
threesamplesalongdiameter

刚石、Co、W、Co6W6C的衍射峰,由于金刚石峰与钴

峰的叠加出现了金刚石峰的宽化。样品2和样品3
的Co6W6C峰比样品1的更明显,它是一种硬质相,
由于它的存在相对增加了聚晶层的脆性、减少了其

强度。仅在样品1中存在 WC相,在样品3中存在

Mo2C相,这可能是由于烧结时间过长,在腔体内聚

集的热量过多造成温度过高,出现了大量的钼熔化

渗透进入PDC层,与金刚石中的碳结合而形成的。
在样品1和样品2中并未检测到 Mo2C相,而在能

谱(如图6(a)和图6(b))中检测到了钼元素的存在,
这可能是由于烧结温度相对较低、加热时间相对较

短而造成的。从对样品1、样品2、样品3沿径向的

磨耗比以及显微硬度检测结果(表5及图8)来看:
样品1的磨耗比和硬度的极值分别相差11%和

21%,样品2的磨耗比和硬度的极值分别相差39%
和28%,样品3的磨耗比和硬度的极值分别相差

39%和25%。这充分说明了采用A2B3C2 工艺烧结的样品性能更为均匀。

图9 3种样品的激光拉曼图

Fig.9 Ramanspectraofthreesamples

图10 3种样品的XRD图

Fig.10 X-raydiffractionpatternsofthreesamples

493         高  压  物  理  学  报             第22卷 



在本试验中,充分利用了高温高压下扫越整个金刚石层的液态Co的催化作用,促使金刚石颗粒之

间形成牢固的D-D结合。因此温度是金刚石复合片烧结过程的一个重要因素,恰当的温度可以使Co
变成液相,在驱动力的促使下,沿颗粒间的毛细管扩散渗透并扫越整个金刚石层,使金刚石颗粒再结晶

形成牢固的D-D结合,而无石墨化现象。而残留下来的Co在金刚石聚晶层形成网络结构,这有利于

PDC的导电性以及可加工性。在这个过程中硬质合金基体发生二次烧结,其结构更加致密化。

H.M.Strong[13]认为,金刚石和金属钴的共熔点为1336℃,但是本试验在1300℃下就能烧结好样品,
这可能是由测温误差引起的,或是粘接剂Co含其它金属杂质参与烧结,从而降低了金刚石和Co的共

熔点。在烧结过程中适当地升高温度,可以在短时间内形成大量的液相,有助于金刚石颗粒的重排,使
结构更致密,促使烧结顺利进行。同时温度的提高可以相应地缩短烧结时间。在高温高压下,液相Co
的扩散是利用压力梯度、温度梯度和浓度梯度等的驱动力扩散渗透的,恰当的保温时间可以使腔体内热

量收支趋于平衡,使液态Co扩散得更加均匀。进一步延长时间有利于液相Co充分扫越催化整个金刚

石层,形成更多的D-D键,同时可以相对地减少温度梯度和压力梯度所带来的不利影响,使性能更为均

匀。由于金刚石聚晶层主要存在Co以及金刚石,它们的膨胀系数(13.8×10-6 ℃-1和3.1×10-6 ℃-1)差
别很大,因此在Co的富集区(也称为Co湖)是一个机械和热性能不均匀的区域,在从高的烧结温度冷

却到室温的过程中,由于膨胀系数的不同易产生热残余应力。而采取延长冷却时间的方式,可以适当地

释放这些热应力,减少金刚石复合片出现微裂纹。

5 小 结

  采用正交试验设计,减少了PDC合成工艺次数,优化了合成工艺,通过对比试验得出了较合理的烧

结工艺:合成压力5.5GPa、升温速度200℃/min,保温时间16min,冷却时间14min,烧结温度

1350℃。即在此条件下烧结出的PDC的磨耗比、电阻、完整数、硬度均能够达到一个比较理想的结果。
同时从压力、合成温度、冷却时间、保温时间等方面分析了本试验的合成工艺,认为:合成温度的提高使

大量的液态Co扩散到聚晶层,利于结构的致密化并有利于PDC的机械加工;适当地延长烧结时间有利

于结构的均一化;较长的冷却时间可以释放PDC的残余应力。
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OptimizationofHighPressureSinteringProcessforPDC
byOrthogonalExperiments

LINFeng1,2,JIANGWei2,FENGJi-Fu2,LILi-Wei2,LÜHai-Bo1

(1.PowderMetallurgyResearchInstitute,CentralSouthUniversity,

Changsha410083,China;

2.ChinaNationalSpecialMineralMaterialEngineering
ResearchCentral,Guilin541004,China)

Abstract:Thewearratio,resistance,integralityandhardnessofpolycrystallinediamondcompacts
(PDC)areinvestigated.Thehighpressuresinteringprocessesareoptimizedusingorthogonalexperi-
ments.Accordingtoourexperimentalresults,theoptimizedparametersforthehighpressuresinte-
ringofPDCaredeterminedasbelow:pressure5.5GPa,temperature1350℃,temperaturerisingrate
200℃/min,coolingtime14min,andsinteringtime16min.Itisfoundthatthewearratioandmicro-
hardnesscanbeimprovedbyincreasingsinteringtemperature.Thetemperaturedistributioninthe
samplecellisreducedandPDCmicrostructurebecomesmoreuniformbyprolongingtheheatingtime.
Theresidualstressisalsofoundtobedecreasedbyprolongingthecoolingtime.
Keywords:polycrystallinediamondcompact(PDC);orthogonalexperiment;wearratio
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