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模拟核芯 FCM 燃料的振荡烧结行为研究 

何宗倍 1, 陈 放 1, 刘佃光 2, 李统业 1, 曾 强 1 
(1. 中国核动力研究设计院 核燃料元件及材料研究所, 成都 610213; 2. 西南交通大学 材料科学与工程学院, 成

都 610031) 

摘 要: 全陶瓷微封装弥散(FCM)燃料以其较好的固有安全性而成为核能领域研究的重点。针对 SiC 基体难以烧结

的问题, 本研究利用振荡烧结具有加速传质和降低烧结温度的优势, 开展了模拟核芯 FCM 燃料振荡烧结行为研究, 

重点考察了振荡烧结温度、振荡时间与振荡压力等参数对基体致密化行为的影响, 并与热压烧结结果进行了对比。

结果表明, 振荡烧结温度、保温时间以及中值压力对基体致密化有重要影响, 而振荡压力的振幅对基体致密化影响

不大。相比于热压烧结, 振荡烧结可以提高材料的致密度, 振荡烧结试样的致密度更高, 1850 ℃振荡烧结试样的致

密度为 99.99%; 振荡烧结试样的晶粒尺寸更小, 1850 ℃振荡烧结试样的晶粒尺寸为(284±4) nm, 比同等温度下热

压烧结试样的晶粒尺寸减小~27%; 振荡烧结试样的硬度更高, 1850 ℃振荡烧结试样的硬度为(26.7±0.4) GPa。借助

改进的热压烧结本构方程, 计算得到试样在致密度为 90%时的应力指数 n=1, 活化能 Q=430 kJ/mol, 致密化的主导

机制为晶界扩散协调的晶界滑移。 
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Sintering Behavior of Simulating Core FCM Fuel via Hot Oscillatory Pressing 

HE Zongbei1, CHEN Fang1, LIU Dianguang2, LI Tongye1, ZENG Qiang1 

(1. Nuclear Fuel and Material Institute, Nuclear Power Institute of China, Chengdu 610213, China; 2. School of Materials 
Science and Engineering, Southwest Jiaotong University, Chengdu 610031, China) 

Abstract: Fully ceramic micro-encapsulated (FCM) fuel has become the focus of nuclear energy research because of 

its good inherent safety. In order to overcome the difficulty of SiC matrix densification, this study focused on the 

sintering behavior of simulating core FCM fuel via hot oscillatory pressing (HOP), taking the advantages of HOP to 

accelerate mass transfer and reduce sintering temperature. The influence of oscillatory sintering temperature, 

oscillatory time and oscillatory pressure on the matrix densification behavior was studied, and the results were 

compared with those of hot pressing (HP). The results indicate that the oscillatory sintering temperature, holding time, 

and median pressure have important effects on matrix densification, while the amplitude of oscillatory pressure has 

little effect. Compared with HP, the density of the samples is increased by HOP, and the density of sample sintered at 

1850 ℃ via HOP is 99.99%. The grain size of the samples via HOP is smaller, and the grain size of the sample 
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sintered via HOP at 1850 ℃ is (284±4) nm, which is ~27% less than that of the sample sintered via HP at the same 

temperature. The hardness of the samples sintered via HOP is higher, and the hardness of the sample sintered via HOP 

at 1850 ℃ is (26.7±0.4) GPa. When the density of sample is 90%, the stress exponent n=1 and activation energy 

Q=430 kJ/mol are obtained by using the modified constitutive equation of HP. The dominant mechanism of 

densification is grain boundary sliding, which is accommodated by the grain boundary diffusion. 

Key words: fully ceramic micro-encapsulated fuel; SiC matrix; hot oscillatory pressing; densification mechanism 

福岛核事故暴露出现有“UO2-Zr”燃料体系在安

全性方面存在严重不足的问题, 为了提高燃料在事

故工况下的可靠性与安全性, 耐事故燃料(ATF)逐

渐成为核能领域的研究热点与重点。全陶瓷微封装

弥散(FCM)燃料以其高热导、高辐照稳定性以及卓

越的裂变产物包容能力等特点而成为ATF的候选燃

料类型之一[1-2]。 

由 FCM 燃料的结构组成可知, 其性能与 SiC 基

体的致密度、晶粒尺寸等微结构特征密切相关, 而

烧结工艺则是影响 SiC 微结构特征的关键。由于 SiC

具有强共价键, 其晶界能(γGB)和粉末表面能(γSV)之

比很高, 使其烧结驱动力 Δγ(Δγ=γSV/γGB)很小, 烧结

过程中不易获得足够的能量形成晶界。另外, SiC 在

烧结时质点扩散速率很低, 致密化所需的体积扩散

和晶界扩散速率很小。因此, 要获得高致密度的 SiC

基体必须采用一些特殊的工艺或依靠第二相的帮助。 

近几年陶瓷材料的振荡烧结工艺受到国内外的

广泛关注, 该工艺施加的振荡压力有利于促进颗粒

重排、晶界滑移和塑性变形, 以及排除烧结中后期的

气孔[3-8]。此外, 与常规烧结工艺相比, 振荡烧结工艺

可以获得高度致密和性能优良的陶瓷材料[3-5, 9-10]。

然而, 目前关于 FCM 燃料的振荡烧结工艺研究相

对较少 , 主要集中在热压烧结和放电等离子烧结

(SPS)两方面[11-14]。鉴于此, 开展 FCM 燃料的振荡

烧结工艺研究可为新型燃料的研发与工艺创新奠定

技术基础, 本工作基于模拟核芯 FCM 燃料系统研

究了相关工艺参数对振荡烧结行为的影响。 

1  实验方法 

1.1  原材料 

研究采用的原材料主要包括模拟核芯 TRISO

微球、β-SiC 纳米粉、Al2O3 粉与 Y2O3 粉, 其中 β-SiC

纳米粉、Al2O3 粉与 Y2O3 粉的粒径均在 40 nm 左右。

模拟核芯 TRISO 微球的尺寸在 1 mm 左右, 从里到 

 

外依次是疏松热解碳层、内致密碳层、碳化硅层和

外致密碳层, 厚度依次约为 43、22、36 和 13 μm。 

1.2  试验方法 

采用振荡烧结(HOP)方法对模拟核芯 FCM芯块

进行烧结致密化, 并与热压烧结(HP)进行对比。振

荡烧结升温过程如图 1 所示: 室温~1200 ℃, 升温

速率 10 ℃/min; 1200~1600 ℃, 升温速率 5 ℃/min; 

1600 ℃~目标温度, 升温速率 3 ℃/min; 在目标温

度保温一段时间; 保温结束后断电, 随炉冷却。压力

设置(图 1): 从室温到目标温度, 保持 3 MPa 的较小

压力; 目标温度下将压力增大到目标压力并保压一

段时间; 保温结束后, 卸压, 随炉冷却。烧结气氛为

真空, 真空度<10 Pa。实验振荡频率均为 2 Hz。 

为系统研究烧结温度、保温时间、中值压力以

及压力振幅对振荡烧结行为的影响, 设置了如表 1

所示的烧结工艺参数。 

利用阿基米德排水法测量样品的密度。使用 X

射线衍射仪(XRD, PANalytical Empyrean)对烧结后

的芯块进行物相分析。利用扫描电子显微镜(SEM, 

Sigma 500, ZEISS)表征烧结后芯块的微观形貌。使

用维氏硬度计(200HV-5, 莱州华银试验仪器有限公司)

测量芯块的硬度, 加载压力为 9.8 N, 保压时间为

15 s, 每个样品取 10 组有效压痕, 计算平均值。 

 

 
 

图 1  振荡烧结工艺示意图 

Fig. 1  Schematic diagram of hot oscillatory pressing 
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表 1  模拟核芯 FCM 燃料的振荡烧结和热压烧结参数 

Table 1  Sintering parameters of simulated core  
FCM fuel via hot oscillatory pressing and hot pressing 

No. T/℃ t/h σm/MPa σa/MPa 

HOP-1 1600 1 20 5 

HOP-2 1600 2 20 5 

HOP-3 1650 1 20 5 

HOP-4 1650 2 20 5 

HOP-5 1700 1 20 5 

HOP-6 1700 2 20 5 

HOP-7 1750 0 20 5 

HOP-8 1750 1 20 5 

HOP-9 1750 2 20 5 

HOP-10 1750 2 10 5 

HOP-11 1750 2 15 5 

HOP-12 1750 2 20 1 

HOP-13 1750 2 20 3 

HOP-14 1800 2 20 5 

HOP-15 1850 2 20 5 

HP-1 1700 2 20 0 

HP-2 1750 2 20 0 

HP-3 1800 2 20 0 

HP-4 1850 2 20 0 

T-sintering temperature; t-holding time; σm-median pressure; 
σa-amplitude pressure 

 

2  结果与讨论 

2.1  工艺参数对烧结致密化的影响 

从图 2(a)可以看出, 随着烧结温度升高, 试样

的初始密度和最终密度都相应升高, 说明烧结温度

对试样的致密化起着重要作用[15-17]。图 2(b)给出了

在不同烧结温度下, 试样的致密化速率随密度的变

化曲线, 从中可以看出, 试样的致密化速率随着密

度的升高而减小, 随着烧结温度的升高而增大, 这

与其他体系的致密化趋势一致[5,6,9]。 

从表 2 可以看出, 经过保温, 试样致密度会得

到显著提高, 气孔率明显降低。经 2 h 保温后, 试样

的密度为 3.75 g/cm3, 致密度为 97.9%, 开气孔率为

1.48%, 说明在给定温度下, 保温时间对致密化起

着重要作用。借助密度计算的混合法则, 计算出 SiC

基体的密度为 3.13 g/cm3, 致密度达到 97.4%。 

从图 3 可以看出, 随着中值压力增大, 相同保

温时间下, 试样的密度明显增大, 说明中值压力对

试样的致密化也起着重要作用[7,17]。 

从图 4 可以看出, 在给定压力振幅范围内, 相

同保温时间下, 试样的密度无明显差别, 也就是说, 

压力振幅对致密度的影响较小。 

 
 

图 2  不同烧结温度下振荡烧结试样的致密化曲线 

Fig. 2  Densification curves of samples sintered via hot 
oscillatory pressing at different temperatures 
(a) Relative density-time curves; (b) Densification rate-relative density curves 

 

表 2  不同保温时间下试样致密度及开气孔率 

Table 2  Densities and open porosities of samples  
under different holding time 

No. T/℃ t/h ρ/(g·cm–3) Open porosity/% ρm/(g·cm–3)

HOP-7 1750 0 2.65 26.57 2.04 

HOP-8 1750 1 3.63 3.68 3.00 

HOP-9 1750 2 3.75 1.48 3.13 

T-sintering temperature; t-holding time; ρ-sample density; ρm-SiC 
matrix density 

 

 
 

图 3  不同中值压力下振荡烧结试样的致密化曲线 

Fig. 3  Densification curves of samples sintered via hot 
oscillatory pressing under different median pressures 

 

图 5 给出了不同温度下振荡烧结试样的 XRD

图谱。从图中可以看出, 当烧结温度≤1750 ℃时, 

试样主相为 β-SiC, 次相为 t-ZrO2, 还有少量 Y3Al5O12。

Y3Al5O12相是由添加的烧结助剂 Al2O3和 Y2O3在高 
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图 4  不同压力振幅下振荡烧结试样的致密化曲线 

Fig. 4  Densification curves of samples sintered via hot 
oscillatory pressing at different pressure amplitudes 

 

 
 

图 5  不同温度下振荡烧结试样的 XRD 图谱 

Fig. 5  XRD patterns of samples sintered via hot oscillatory 
pressing at different temperatures 

 

温下发生反应生成的。当烧结温度>1750 ℃时, 可

能由于液相的生成, 促进了 β-SiC 向 α-SiC 的转化, 

且随着烧结温度升高, α-SiC 的含量越来越高[18]。为

了抑制 β-SiC向 α-SiC的转化, 烧结温度需要控制在

1750 ℃以下。 

2.2  振荡烧结与热压烧结对比 

图 6 给出了不同温度下振荡烧结和热压烧结的

致密化曲线。从图 6 中可以看出, 1700 ℃下热压烧

结试样的致密度(92.6%)大于振荡烧结试样(91.0%), 

这可能是由于振荡烧结时, 材料的致密化对压力比

较敏感[15,19], 当压力小于 20 MPa 时, 材料致密化速

率较低。当试样的烧结温度升高到 1750 ℃时(图 6), 

振荡烧结试样的致密度(98.0%)显著高于热压烧结

试样(95.7%), 说明在此条件下振荡压力有助于材料

致密化。为了促进 SiC 基体烧结, 通常在 SiC 基体

里面添加烧结助剂 Al 2 O 3 + Y 2 O 3 ,  烧结助剂在 

1750 ℃时会产生黏滞流动[18], 这有助于 SiC 基体

的原子扩散, 从而促进 SiC 基体的烧结。综合分析

1700 和 1750 ℃的致密化数据, 发现振荡压力可能

促进烧结助剂在晶界处的黏滞流动, 使其在晶界处

分布得更为均匀, 进而促进致密化。当烧结温度进

一步升高(图 6), 振荡烧结试样的致密度略高于热

压烧结试样, 两种烧结技术得到试样的致密度差别

很小, 可能是因为烧结温度高于 1750 ℃时, 烧结

助剂的流动性比较好[20-21], SiC 基体的原子扩散明

显加快, 导致试样的致密度相近。 

图 7 给出了振荡烧结与热压烧结试样的晶粒尺

寸随烧结温度及相对密度的变化曲线。从图 7(a)中

可以看出, 振荡烧结试样比热压烧结试样的晶粒尺

寸更小, 这与文献[8, 22]报道的趋势一致。此外, 从

试样的晶粒尺寸随相对密度变化曲线 (图 7(b ) ) 
 

 
 

图 6  不同温度下振荡烧结和热压烧结试样的致密化曲线 

Fig. 6  Densification curves of samples sintered via hot 
oscillatory pressing and hot pressing at different temperatures 

 

 
 

图 7  振荡烧结和热压烧结试样的晶粒尺寸随(a)烧结温度和(b)相对密度的变化曲线 

Fig. 7  Grain size of samples sintered via hot oscillatory pressing and hot pressing as function  
of (a) sintering temperature and (b) relative density 
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可以看出, 在相同致密度下, 振荡烧结试样的晶粒

尺寸更小, 说明振荡压力有效抑制了晶粒生长[3, 6]。

依据经验公式[15], 晶粒生长速率、扩散系数、晶界

能以及曲率半径存在公式(1)所示关系:  

 gbd

d

G D
A

t T r


            (1) 

其中, 
d

d

G

t
为晶粒生长速率, A 为常数, D 为扩散系

数, T 为温度, GB 为晶界能, r 为曲率半径。由于

所用原料相同, 只是烧结制度不同, 所以认为在相

同温度下扩散系数是一致的。因此, 晶粒生长速率

的差别可能是振荡压力导致晶界能或者曲率半径变

化引起的[15,23]。 

图 8 给出了 1850 ℃振荡烧结与热压烧结条件

下样品的断面形貌及晶粒尺寸分布图。从图 8(a, b)

可以看出, 烧结试样近乎致密, 只有少量气孔; 晶

粒形貌呈等轴状, 无明显织构现象。相比于热压烧

结试样, 振荡烧结试样晶粒尺寸更细小, 且气孔数

量明显较少。图 8(c, d)进一步给出了振荡烧结试样

和热压烧结试样的晶粒尺寸分布。1850 ℃振荡烧结

和热压烧结试样统计的晶粒尺寸分别为(284±4)和

(393±7) nm, 振荡烧结试样的晶粒尺寸显著小于热

压烧结试样。此外, 从晶粒尺寸分布图来看, 振荡烧

结试样的晶粒尺寸分布更窄, 也就是说其晶粒分布

更为均匀。 

为了比较烧结后材料的性能, 用压痕法测试了

振荡烧结和热压烧结试样的硬度。从图 9(a)可以看

出, 随着烧结温度升高, 试样的硬度逐渐增大。相比

于同一烧结温度的热压烧结试样, 振荡烧结试样的

硬度更大。振荡烧结试样的硬度值偏差明显小于热

压烧结试样, 这可能与振荡烧结试样的微观结构更

均匀有关。这种微观结构的均匀性在其他振荡烧结体

系中也有被报道[16, 22, 24]。众所周知, 陶瓷材料的硬度

主要与晶粒尺寸和密度有关。当晶粒尺寸>0.25 mm

时, 其对硬度的影响可忽略不计[25]。图 9(b)给出试

样的硬度随气孔率的变化曲线。无论是振荡烧结试

样还是热压烧结试样, 硬度都随气孔率的减小而增

大, 且都在一条曲线上, 说明试样硬度增强主要归

因于致密度的提高[8,15,26-27]。 

2.3  振荡烧结致密化机理 

压力烧结过程中的致密化可类比高温蠕变过

程。当外加压力产生的驱动力大于曲率产生的驱动

力, 且试样致密度≤90%时, 压力烧结不同阶段的

致密化速率可用公式(2)描述[28]:  

 a( )1 d

d

n

m

HD P

t G kT




        (2) 

式中,  为致密化速率,  为相对密度, H 为数值常

数, D 为扩散系数, G 为晶粒尺寸, k 为波尔兹曼常 
 

 
 

图 8  1850 ℃烧结试样断面 SEM 照片及其晶粒尺寸分布图 

Fig. 8  SEM images of fracture surface and grain size distributions of samples sintered at 1850 ℃ 

(a, c) Hot oscillatory pressing (2 h-(20±5) MPa); (b, d) Hot pressing (2 h-20 MPa) 
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图 9  振荡烧结和热压烧结试样的硬度随(a)烧结温度和(b)气孔率的变化曲线 

Fig. 9  Hardness of samples sintered via hot oscillatory pressing and hot pressing as function of (a) sintering temperature and (b) porosity 
 

数, T 为绝对温度, 为应力强化因子, aP 为压力, n

和 m 分别为应力指数和晶粒指数(取决于烧结机制)。 

其中, 应力强化因子可表示为:  

 

0
2

0

1
 

( )




  





   (3) 

式中, 0 为施加压力达到 aP 时的生坯密度。 

在一定温度下, 当晶粒尺寸无明显增大时, 公

式(2)可以简化为:  

 a
1 d

( )
d

nA P
t

 


      (4) 

式中, A 为常数。将上式两边开 n 次方, 则公式(4)变为:  

 

1
1

a
1 d

( )
d

n
nA P

t

 


 
 

 
         (5) 

n 分别取 1、2、3, 根据公式(5)的关系式作图, 再

用线性关系进行拟合, 相似度最高的为合适的应力

指数, 从而推测可能的致密化机理。 

图 10给出 n=1时, 根据公式(5)得到的致密化速

率–有效应力的关系曲线, 从图中的拟合结果来看, 

当 n=1 时, 致密化速率–有效应力的相似度都大于 97%。

相比于 n=2, 3 的拟合结果(见表 3), n=1 时, 致密化

速率–有效应力的相似度最高。一般来说, 应力指数 
 

 
 

图 10  当 n=1 时振荡烧结试样的致密化速率–有效应力曲线 

Fig. 10  Densification rate-effective stress plots of samples 
sintered via hot oscillatory pressing by taking n=1 

n=1 对应着扩散、黏性流动及晶界滑移机制[6,29]。由

于 1700 ℃的烧结温度低于烧结助剂 Y3Al5O12 的液

相点, 所以排除黏性流动机制。此外, 从图 8 所示的

微观结构来看, 烧结试样的晶粒形貌为等轴晶, 无

明显织构现象, 所以最可能主导致密化的机制是扩

散协调的晶界滑移。 

公式(2)中扩散系数 D 的基本方程如公式(6)所示:  

 
0 exp

Q
D D

RT
   
 

        (6) 

式中, D 为扩散系数, D0 为频率因子, Q 为活化能, R

为气体常数, T 为绝对温度。综合公式(2, 6), 可以得

到如下近似公式:  

 

 a
0

1 d
exp

d

n

m

H P Q
D

t RTG kT




   
 

       (7) 

将上述公式两边取对数, 在晶粒尺寸无明显增

大且取 n=1 的情况下, 可以得到如下近似关系:  

 a

1 d
ln

d

T Q

P t RT


 
 

  
 

          (8) 

依据公式(8), 可以计算振荡烧结试样的表观活

化能。 

Bind等[30]以及Ray等[31]等分别报道了添加B4C的

热压烧结 SiC 的活化能为(482±75)和(643±37) kJ/mol。

Yang 等[32]报道了 B 和 C 无压烧结的活化能为

543~669 kJ/mol。Hase 等[33]测定了添加 B 和 C 

 
表 3  不同应力指数(n)下致密化速率–有效 

应力的相似度 

Table 3  Similarity between densification rate and  
effective stress at different stress exponents (n) 

T/℃ n=1 n=2 n=3 

1700 0.9994 0.9740 0.9476 

1750 0.9773 0.9986 0.9874 

1800 0.9904 0.9647 0.9528 

1850 0.9858 0.9742 0.9695 
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图 11  不同温度下振荡烧结试样的 Arrhenius 关系曲线 

Fig. 11  Arrhenius relationship curve of samples sintered via 
hot oscillatory pressing at different temperatures 

 

的无压烧结 SiC 的活化能为(837±121) kJ/mol。Jana

等[34]通过恒热速率实验确定了添加C和B4C添加剂

时 SiC 致密化的有效活化能, 发现有效活化能随相

对密度呈线性增加(当有效活化能由(407±50) kJ/mol

增加到(1132±75) kJ/mol时, 相对密度由 75%增加到

95%)。碳在 SiC 晶格和晶界的扩散活化能分别为

(840±14)和(563±7) kJ/mol, 而硅在 SiC 晶格中的扩

散活化能为(911±5) kJ/mol[35]。当致密度为 90%时, 

依据振荡烧结试样在不同温度下的 Arrhenius 关系曲

线(图 11), 经线性拟合并计算得到振荡烧结的活化

能为 430 kJ/mol, 与碳在 SiC 晶界的扩散活化能相

近。因此, SiC 基体的致密化主导机制是晶界扩散协

调的晶界滑移。 

3  结论 

本研究以 SiC 纳米粉和模拟核芯 TRISO 微球为

原料, 采用振荡烧结的方法制备了模拟核芯 FCM

燃料, 重点研究了烧结温度、保温时间、中值压力

以及压力振幅对模拟核芯 FCM 燃料致密化行为的

影响, 结论如下:  

(1) 烧结温度对试样的致密化有明显影响, 试

样的致密度随着烧结温度的升高而显著增大; 保温

时间对试样的致密化有明显影响, 试样的致密度随

着保温时间的延长而增大, 保温 2 h 时烧结试样的

致密度最高; 中值压力对试样的致密化有明显影响, 

试样的致密度随着中值压力的增大而增大, 中值压

力为 20 MPa 时, 烧结试样的致密度最高; 压力振幅

对试样的致密化无明显影响, 不同振幅下, 试样的

致密度几乎一致。 

(2) 振荡烧结的最优工艺参数为1850 ℃-(20±5) MPa- 

2 h-2 Hz, 对应试样的致密度为 99.99%, 晶粒尺寸为

(284±4) nm, 硬度为(26.7±0.4) GPa。 

(3) 借助压力烧结的本构模型, 计算得到应力

指数 n=1, 表观活化能 Q=430 kJ/mol, 致密化的主

导机制为晶界扩散协调的晶界滑移。 
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