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  摘要:采用声发射技术对高温高压下人造金刚石单晶的生长过程进行了动态检测。结合

合成压块的断口形貌,对金刚石单晶生长过程对应的主要声发射参数进行了分析。结果表明,
声发射信号的能量计数、振铃计数、幅度和上升时间等特征参数能客观反映金刚石单晶在高温

高压下的动态生长规律,为研究金刚石单晶的生长机制提供了重要的实验依据。
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1 引 言

  声发射(AcousticEmission,简称AE)是指材料内部局部区域在外界激励下(如应力、温度或磁场

等变化),以弹性应力波的形式释放出应变能的现象。声发射现象是一种非常普遍的物理现象,它的源

机制丰富多样,如固体内部裂纹的形成和扩展、材料塑性形变、晶体位错的移动、孪晶界移动等。由于声

发射信号来自被测试物体本身,并且对构件的几何形状不敏感,因此,声发射检测能实时监测结构完整

性和对声发射源进行实时评价。目前,作为一种成熟的动态无损检测技术,声发射已被广泛应用于石油

化工、电力工业、材料试验、民用工程、航空和航天、金属加工和其它许多工业领域[1-9]。
在声发射检测中,通常是将测到的声发射信号进行初步处理和整理,变换成一系列声发射特征参

数,如振铃计数、幅度、能量、持续时间等。通过对这些声发射特征参数的分析,能够获得材料或结构内

部变化的基本信息[10-11]。
本研究用声发射技术检测了高温高压下金刚石单晶的生长过程,并利用参数分析法分析了金刚石

单晶在不同合成阶段的声发射信号特征。用光学显微镜观察不同合成阶段金刚石压块的断口形貌,将
金刚石单晶的观察结果与AE信号分析结果相结合,从而建立金刚石单晶动态生长过程与AE信号的

对应关系,为进一步探讨声发射技术在研究金刚石合成机理中的应用奠定了重要的实验基础。

2 实验方法

2.1 高温高压合成金刚石单晶工艺

  利用尺寸规格为∅25mm×0.6mm的自制铁基触媒配以∅25mm×1.4mm的碳片,采用片状迭

加的方式组装成合成压块。组装好的合成压块在120℃下烘烤12h,然后在LMD-8000型铰链式六面
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顶压机上进行人造金刚石单晶的合成,为声发射信号采集提供正常的金刚石单晶生长的实验条件[12]。
实验中采用的合成工艺参数如下:送温压力(p1)为79MPa;暂停压力(p2)为90MPa;合成压力(p3)为
97MPa;暂停时间为30s;合成功率为8.5~9.5kW;合成时间分别为3、5、7min。利用声发射仪采集每

次合成结束前40s内的声发射信号,为简便起见,将合成时间分别为3、5、7min的金刚石分别标注为

A、B、C,其对应合成过程的声发射信号亦标注为A、B、C。观察金刚石合成压块的断口形貌,并对分离

提纯后的金刚石单晶进行了综合检测。

2.2 声发射采集系统

  采用美国物理声学公司(PAC)生产的SAMOS系列声发射仪采集和存储声发射信号,采集控制软

件为AEwin。该仪器是基于PCI总线控制的八通道声发射仪,主要包括计算机、声发射信号采集处理

卡、前置放大器、传感器、采集分析软件等,系统配有8个R6α型传感器和8个1220A型前置放大器。
固定门槛值设定为30dB,前置放大器增益设定为40dB,预触发时间均为32μs,记录数据长度1024点,
峰值定义时间(PDT)、波击定义时间(HDT)和波击闭锁时间(HLT)分别是300、600和1000μs。带通

滤波器的带通频率设定在1~200kHz,采样频率1MHz。传感器通过自制的金属波导与金刚石合成腔

体连接,并利用高温油脂作为耦合剂,使用宽橡胶带将其固定到波导上,使传感器能灵敏地检测到在高

温高压下金刚石单晶生长过程中的AE信号。

3 实验结果与分析

3.1 有无金刚石单晶生长过程的声发射信号对比分析

图1 有金刚石生长过程和无金刚石生长过程中

不同合成阶段的能量累计值

Fig.1 CumulativeenergyofAEsignalsof
diamondgrowthprocessand
diamondnon-growthprocess

  在同样的条件下,利用声发射系统分别采集有金

刚石单晶生长以及无金刚石单晶生长时产生的AE
信号。实验发现,当没有金刚石单晶生长时,AE信号

的振铃、能量、振幅、持续时间等参数均较有金刚石单

晶生长时大幅降低,并且各参数在整个过程中无明显

的变化。其中,在两种过程中分别选取各合成阶段

2s内的能量进行累计,变化情况如图1所示。
由此可见,金刚石单晶的生长会作为声发射源

产生弹性波,形成声发射信号。这些信号能直接提

供金刚石单晶在整个高温高压合成过程中的变化信

息,为研究金刚石单晶合成的原位反应机制提供了

客观、实时的检测方法。

3.2 合成压块断口的形貌观察与金刚石单晶生长参数测量

  在正常合成金刚石的过程中,当加热完成之后,延时60s卸压,把合成压块从压机中取出,使其从

合成温度急冷至室温。沿触媒与石墨片的界面处将合成压块敲开可以发现,3、5、7min3个合成阶段的

合成压块断面均有金刚石单晶生成,如图2所示。

图2 合成压块的断口形貌

Fig.2 Fracturemorphologiesofthesyntheticmass
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  从图2可以看出,随着合成时间的增加,金刚石单晶有明显长大的趋势。同时发现,在金刚石单晶

生长过程的3个阶段中,A-B时间段小粒径金刚石颗粒的粒度显著变大,B-C时间段的金刚石单晶粒度

变化幅度则较小。

表1 不同合成时间的金刚石单晶产量

Table1 Productionquantitiesofthediamonds
synthesizedindifferenttimes

Sample Totaloutput/(g)Averageoutput/(g)

A 6.77 0.677

B 16.67 1.667

C 23.86 2.386

  表1为A、B、C3个合成时间段的10块合成压块提

纯的金刚石单晶总产量和平均单产数量。显然,随着合

成时间增加,金刚石单晶产量持续增长。但是,A-B时间

段的相对增加比例为146.20%;而B-C时间段的相对增

加比例为43.15%。
图3是A、B、C3个合成时间段的金刚石单晶粒度

分布。可以看出,随着合成时间增加,金刚石单晶的粒度

峰值分别为70/80、50/60和45/50。显然,A-B时间段的

粒度峰值增加比B-C时间段的粒度峰值相对增加要快。

3.3 金刚石单晶生长过程的声发射特征

  通过声发射系统硬件对检测到的信号波形进行初步的处理和整理,可将复杂的波形转换成不同的

声发射信号简化波形参数来对声发射源的特征进行分析和处理[10-11]。图4为标准突发型声发射信号简

化波形参数的示意图。本研究选用振铃、能量、上升时间、幅度这4个声发射信号特征参数,通过这些参

数与时间的相关图分析,来研究高温高压下金刚石单晶的生长过程[13-14]。

图3 不同合成时间的金刚石粒度分布

Fig.3 Granularitydistributionsofdiamondgrains
synthesizedindifferenttimes

图4 声发射信号简化波形参数示意图

Fig.4 SchematicdiagramofAEsignalsimple
waveformparameters

图5 声发射信号振铃和能量在不同合成阶段的累计值

Fig.5 Cumulativecountsandenergyof
AEsignalsindifferenttimes

  在金刚石单晶合成过程的A、B、C3个阶段中,
分别取2s时间内声发射信号的振铃和能量的累计

值进行比较,如图5所示。可以看出,声发射源的活

动性并不是随着时间的延长呈线性增加,而是存在

着明显的拐点,即呈现A—B时间段先增加,而B—C
时间段后降低的趋势。这是因为在利用铁基触媒合

成金刚石单晶的过程中,在高温高压条件下一旦达

到合适的温度和压力,金刚石单晶就会形核、长大。
在生长前期(A—B时间段)金刚石单晶长大速率逐

步加快,声发射源的活动性明显增加;而在生长后期

(B—C时间段)金刚石单晶因周围碳源供给不足,
生长速率减缓,导致相关的声发射源的活动性降低。
声发射信号的能量和振铃随时间的变化与图1中在
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合成压块断口上观察到的金刚石单晶生长基本一致,因而采用声发射技术检测高温高压下金刚石单晶

的生长过程是可行的。
金刚石单晶合成过程中不同生长阶段的声发射信号幅度变化如图6所示。由于系统阈值选择为

30dB,故低于30dB的信号未被记录。每一个点代表一个振铃,点的位置高低表示幅度大小,点的密集

程度反映了声发射事件的频度。可以看出,在金刚石单晶合成初期(A时间段),信号幅度集中在55dB
以下;随着金刚石单晶生长过程的进行,B时间段明显有高幅度的信号产生,主要集中于70~85dB之

间;而在金刚石单晶合成的后期(C时间段),声发射信号幅度明显下降,较初始阶段的信号幅度亦有所

降低,主要分布在50dB以下。幅值低于38dB的信号在整个合成过程中密集分布,这与高温高压下合

成金刚石单晶的系统背景噪声有关。实验结果表明,AE信号的幅度-时间关系曲线以点图的形式直观地

描述了高温高压合成腔体内的信号强度变化情况,可以初步识别金刚石单晶合成过程不同阶段的特征。

图6 声发射信号幅度变化图

Fig.6 Amplitudeofsignalsofacousticemissionversustimecurve

  图7给出了声发射信号的上升时间随时间的变化图,其变化趋势与图6基本相同。AE信号的上

升时间随金刚石单晶的生长过程有明显的变化,在金刚石单晶生长的前期和后期,信号的上升时间较

短,大部分集中在2.5ms以下;而在金刚石单晶的快速生长阶段,出现大量上升时间在4.5~5.0ms的

声发射信号。

图7 声发射信号上升时间变化图

Fig.7 Risetimeofsignalsversustimecurve

4 声发射源与金刚石单晶动态生长的相关性分析

  图5~图7展现了金刚石单晶生长过程中声发射信号某些特征参数的变化规律,反映了高温高压

状态下金刚石合成腔体内的变化情况。金刚石的合成是一个复杂的多相系统的物理化学过程,由于它

是在高温高压状态下的密闭腔体中进行的,使得对金刚石的原位反应进行实时动态检测十分困难。声

发射检测技术和信号分析方法为研究金刚石单晶的生长过程提供了一种新的方法,因而可以直接利用

声发射信号特征参数的变化规律分析和研究高温高压下金刚石单晶生长过程的原位反应。
高温高压下金刚石单晶生长时始终包覆着一层金属熔体。合成压块内石墨片中的碳原子和触媒片

中的金属原子不断溶入金属熔体包覆膜,化合生成碳化物。同时,在包覆膜中还存在金属中间相,碳化
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物在中间相的吸引下易于发生分解,释放出活性碳原子。这些活性碳原子可以通过包覆膜熔体向金刚

石晶体表面扩散,在包覆膜/金刚石界面处形成具有类sp3 结构的活性碳原子团,不断沉积到正在生长

的金刚石晶体表面,从而促进金刚石单晶的生长[15-17]。
根据在高温高压条件下直接检测到的金刚石单晶生长过程的声发射信号,并对上述声发射特征参

数的变化规律进行分析,可以看出,金刚石单晶的长大是一个非线性过程,即在生长初期金刚石单晶生

长缓慢,激发的声发射信号较少,这与A阶段所得的检测结果相对应。金刚石单晶生长进入到B阶段,
长大速率明显增加,激发的声发射信号明显增多,出现大量振幅较高、上升时间较长的声发射信号。而

金刚石单晶生长进入到C阶段,长大速率减小,激发的声发射信号随之明显减少。这可能是由于金刚

石单晶包覆膜内的碳源供给不足,导致金刚石单晶的生长速度减缓。

5 结 论

  (1)在高温高压条件下金刚石单晶生长过程中,采集的声发射信号特征参数,如振铃计数、能量计

数、幅度和上升时间等随合成时间的增加呈现先增加、后降低的变化规律。
(2)结合合成压块的断口观察及金刚石单晶生长参数测量结果表明,选择的振铃计数、能量计数、

幅度和上升时间等声发射信号特征参数的变化规律与金刚石单晶生长过程一致,说明金刚石单晶在生

长初期的长大速率随着合成时间的延长逐步增加,而长大速率达到最大值后将会逐步减小,呈现非线性

长大的特征。
(3)声发射信号特征参数的变化规律与金刚石单晶生长过程的对应关系为利用声发射检测技术进

一步研究金刚石单晶的生长机制提供重要的实验依据。
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AcousticEmissionDynamicCharacteristicsofGrowthProcess
ofDiamondSingleCrystalsunderHPHT

LIULei1,2,ZHANGYuan-Pei1,2,WANGFeng2,CHENChong2,LIMu-Sen1,2

(1.KeyLaboratoryforLiquid-SolidStructuralEvolutionandProcessingofMaterials(MinistryofEducation),

ShandongUniversity,Jinan250061,China;

2.ShandongEngineeringResearchCentreforSuper-HardMaterials,Zoucheng273500,China)

Abstract:Thegrowthprocessofsyntheticdiamondsinglecrystalsunderhigh-pressureandhigh-
temperature(HPHT)wastestedwithacousticemissiontechnique.Associatedwiththefracturemor-
phologiesofthesyntheticmass,themainacousticemissiondynamicparameterscorrespondingto
growthprocessofdiamondsinglecrystalswereanalyzed.Theresultsindicatethattheenergy,count,

amplitudeandrisetimeofrecordedacousticemissionsignalscanbeobjectivereflectionofthedynamic
growthprocessofdiamondsinglecrystalsunderHPHT.Theresearchprovidestheimportantexperi-
mentalbasisforstudyingthein-situreactionmechanicsofsyntheticdiamondsinglecrystalsunder
HPHTbyusingacousticemissiontesting.
Keywords:acousticemissiontesting;diamondsinglecrystal;high-pressureandhigh-temperature;char-
acteristicparameter
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