
In the article there are examined the questions of 
optimization by means of mathematic modeling of the 
processes of blending and mixing of ceramic sialon 
powders, as particles sizes, their allocation and composition 
determine solidity and efficiency of ceramics.
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ОПТИМИЗАЦИЯ МЕТОДОМ МАТЕМАТИЧЕСКОГО 
ПЛАНИРОВАНИЯ ПРОЦЕССОВ ИЗМЕЛЬЧЕНИЯ И 
СМЕШИВАНИЯ КЕРАМИЧЕСКИХ СИАЛОНОВЫХ ПОРОШКОВ

Нитрид кремния является базисным соедине­
нием при разработке широкого класса современ­
ных керамических материалов, перспективных при 
создании различных устройств, работающих при 
высоких температурах, больших механических 
нагрузках и в агрессивных средах.

Высокие прочность и термостойкость нитрид- 
кремниевой керамики обусловливают ее примене­
ние в качестве конструкционных материалов, 
огнеупоров, режущего инструмента и инструмен­
та для обработки металлов давлением.

Получение керамических порошков для про­
изводства конструкционной керамики, в том 
числе сиалонов, является наиболее важной и 
ответственной стадией, на которой в значитель­
ной степени закладываются свойства будущего 
керамического изделия. Именно разработка мето­
дов изготовления высококачественных керамичес­
ких порошков позволила зарубежным фирмам 
получать изделия с высоким уровнем свойств.

Многие исследователи [1-3] пришли к выво­
ду, что для улучшения стабильности свойств от 
образца к образцу керамические порошки долж­
ны быть монофракционными. В частности, они 
считают, что максимальной механической проч­
ностью должна обладать беспористая керамика, 
состоящая примерно из одинаковых зерен разме­
ром около 1 мкм. Крупные зерна, а тем более 
поры могут выступать в роли концентраторов 
напряжений и приводить к возникновению тре­
щин. Для получения беспористой керамики требу­
ются субмикронные неагрегированные монофрак- 
ционные порошки с частицами сферической 
формы. В случае необходимости монофракционные 
порошки можно смешивать и получать требуемый 
фракционный состав, но при этом следует учесть 
следующее; высоко- и ультрадисперсные порош­
ки стремятся понизить свою поверхностную энер­
гию за счет агрегации. В процессе спекания это 
может приводить к образованию крупных крис­
таллов и даже пор. Уменьшение размера частиц

повышает их активность при спекании, но из- 
за склонности к агрегации затрудняет формиро­
вание изделия и получение в процессе спекания 
беспористой керамики с кристаллами примерно 
одинакового размера.

Ряд исследователей считают, что должен быть 
какой-то оптимальный размер частиц порошка, 
например 0,2— 0,4 мкм [1].

Порошки для конструкционной керамики 
обычно получают так называемыми химическими 
методами, золь-гель технологией, гидротермаль­
ным, криохимическим методами, самораспрост- 
раняющимся высокотемпературным синтезом 
(СВС) и т.д. Традиционные методы, использую­
щие предварительный синтез брикета и его пос­
ледующий помол, применяют сравнительно ред­
ко, поскольку они не позволяют получать моно­
фракционные порошки и загрязняют их веществом 
мелющих тел и футеровки мельниц.

Однако получение керамических порошков 
химическими методами намного дороже, чем ме­
ханическим измельчением. Поэтому в данной 
работе основное внимание уделяется получению 
керамических порошков механическим измельче­
нием в различных устройствах.

Кроме того, следует отметить высокую произ­
водительность механических методов измельчения 
керамических порошков, особенно дня порошков 
со средним размером частиц 10— 50 мкм, а также 
возможность получать порошки с размерами час­
тиц 0,2— 0,4 мкм, что для большинства случаев их 
использования вполне удовлетворительно.

Таким образом, технологический процесс 
получения керамических порошков должен обес­
печить заданные физико-химические и техноло­
гические свойства этих порошков, а также их 
химический, фазовый и гранулометрический со­
став. Для этого нужно оптимизировать условия 
получения керамических порошков, в частности 
методами математического планирования экспе­
римента. Однако следует учитывать то, что при



использовании этих методов, так же как и при 
применении регрессионного, дисперсного и кор­
реляционного анализов, распределение параметра 
оптимизации (размер частиц порошка, насыпная 
масса, текучесть, удельная поверхность частиц и 
Т.Д.) У, д о л жн о  подчиняться нормальному закону 
[4, 5]. Поэтому прежде чем планировать экспери­
мент с целью определения влияния различных 
технологических факторов на этот параметр, нуж­
но установить закон распределения того или 
иного параметра оптимизации, т.е. той или иной 
характеристики свойств порошка. Обычно иссле­
дователи пренебрегают этим, считая, что распре­
деления этих параметров подчиняются нормаль­
ному закону, что не вполне оправдано и приво­
дит к ошибочным выводам или получению 
неадекватных уравнений регрессии.

Поэтому в настоящей работе была поставлена 
задача определения законов распределения харак­
теристик порошковых керамических материалов, 
в том числе сиалонов, на всех стадиях их полу­
чения: измельчения, прессования, спекания, пос- 
леобжиговой обработки.

На первой стадии исследовали гранулометри­
ческий состав керамических порошков, из кото­
рых впоследствии были получены (в процессе 
формования и спекания) сиалоны.

Обработку полученных данньгх проводили по 
известной методике [6], суть которой кратко 
заключалась в следующем. Все значения случай­
ных величин разбивали на интервалы и произво­
дили подсчет частот того или иного наблюдения, 
затем определяли середину интервала и новую 
случайную величину х по формуле:
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в табл. 1 в качестве примера приведены ре­
зультаты анализа грануло-метрического состава

полученной смеси после смешивания в течение
4 ч (^ 1 , без УЗК).

Т а б л и ц а  1. Результаты смешивания

Номер Интервал,
мкм X, т, х / nii m i x ' f m i x ' f m,{x'f

1 0,5-1,0 0,75 46 -5 -230 1150 -5750 28750
2 1,0-1,5 1,25 48 -4 -192 768 -3072 12288

3 1,5-2,0 1,75 1 -3 -3 9 -27 81

4 2,0-2,5 2,25 1 -2 -2 4 -8 16

5 2,5-3,0 2,75 - -1 0 0 0 0

6 3,0-3,5 3,25 - 0 0 0 0 0

7 3,5 3,75 1 1 1 1 1 1

8 4,0-4,5 4,25 2 2 4 8 16 32

9 4,5-5,0 4,75 - 3 0 0 0 0

10 5,0-5,5 5,25 - 4 0 0 0 0

11 5,5-6,0 5,75 1 5 5 25 125 625

S 100 -418 1965 -8715 41793

/ z W =
4.3

хехр^-0,5

Центральные моменты, асимметрия и эксцесс 
после расчета по формулам (6)—(14) соответ­
ственно равны: т=13,2,  m=\Q5,  

мкм, <5^0,74 мкм; >4=4,1; £’=19,08;
Ь, =16,8 и *2=22,08.

Следовательно, это распределение частиц по 
размерам не может быть описано нормальным 
законом из-за слишком больших значений A v i  Е .

Воспользовавшись значениями и из рис. 6.2 
работы [4], получим, что данное распределение 
диаметра частиц может быть описано эмпиричес­
ким законом Джонсона

Плотность распределения рассчитывали по 
формуле:

Т а б л и ц а  2. Результаты смешивания 17 партий

V2F (д:-0Д)(6-л:)

1,164 + 0 ,7 2 1 g ( ^ ^ )
6 - х

(15)

которая позволяет найти ожидаемую долю разме­
ра частиц (х), лежаш;их в определенных интерва­
лах вероятностей.

Результаты анализа гранулометрического со­
става исследованных 17 смесей (порошков сиало- 
нов) приведены в табл. 2.

Номер
партии

Способ
исследова­

ния

Время 
смешива­

ния, ч

Сиалоновое
число

г

dcp,
мкм

5,
мкм А Е Закон

распределения

1 4 1,0 1,16 0,74 4,10 19,10 Sb

2 БезЗК 4 0,8 34,6 18,7 0,31 0,15 Sb

3 5 0,6 43,6 44,7 1,47 1,42
4 4 1,0 14,2 10,2 0,89 0,23 Sb

5 СУЭК 4 0,8 13,5 4,5 -0,60 0,65 Sb

6 0,6 12,4 5,6 -0,28 -0,52 Sb

7 7 0,6 4,6 6,0 1,71 1,40 Sb .
8 Без УЗК 7 0,8 14,4 12,0 2,14 5,50 Sb

9 7 1,0 41,6 10,0 1,30 0,87 Sb

10 7 0,6 2,5 1,0 1,42 0,70 Sb

11 С УЗК 7 0,8 10,5 4,0 0,61 -1,53 Sb

12 7 1,0 21,2 11,1 -2,50 -1,70 Sb

13 1 2,0 28,7 18,2 1,40 5,20 Sb

14 1 4,2 31,3 19»5 1,34 2,15 Sb

15 Без УЗК 1 2,0 31,3 22,0 1,30 1,66 Sb

16 1 4,2 33,8 19,7 0,79 0,76 Sb

17 24 4,2 0,9 0,9 3,23 10,8 Sb
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Из таблицы видно, что распределение диамет­

ров частиц порошков смеси значительно отлича- 
ется от нормального закона: преобладает эмпири­
ческое распределение Джонсона которое в 
отдельных случаях можно аппроксимировать тео­
ретическим бета-распределением.

Применение УЗК и увеличение времени сме­
шивания в данном случае не способствуют «нор­
мализации» распределений (номер партии 15 и 
17, табл. 2). Поэтому рекомендации некоторых 
авторов [7], что в первом приближении можно 
использовать нормальный закон распределения 
диаметров частиц порошковых материалов для 
анализа процесса получения этих порошков или 
их смесей вряд ли правильны. Этот вывод под­
тверждается результатами статистического анализа 
распределения диаметров частиц как металличес­
ких, так и неметаллических порошков, приведен­
ных в работах [7, 8]. Ближе к реальности мнение 
некоторых исследователей [9] о распределении 
порошковых частиц по логарифмически нормаль­
ному закону.

В то же время, если исследователя или техно­
лога интересует лишь средний размер частиц по­
рошка, то в этом случае можно в первом прибли­

жении полагать, что распределение среднего значе­
ния случайной величины соответствует нормально­
му закону, а лучше -  логарифмическому.

В качестве примера рассмотрим влияние трех 
факторов: способа измельчения (смешивания), 
времени измельчения (смешивания) и сиалоново- 
го числа г на средний размер частиц (rfp, мкм) 
сиалоновой смеси, полагая, что распределение 
этого параметра оптимизации соответствует лога­
рифмическому закону, т. е.

Для проведения эксперимента был выбран 
план 2x2x3, где 2 — два уровня способа измель­
чения (без УЗК и с наложением УЗК) и два 
уровня времени измельчения (4 и 7 ч), а 3 — три 
уровня сиалонового числа (г=0,6, 0,8 и 1,0).

Матрица плана 2x2x3 и результаты экспери­
мента приведены в табл. 3, где у у — 
экспериментальное и расчетное значение Хр
2̂ и Хз — кодированные уровни факторов. Ошибка 

воспроизводимости опытов 6’з=0,0965 (-8,6% от
среднего у ). Для этого плана табличные коэффи­
циенты соответственно равны: у4^=0,25;
^,3=0,25; А^=А^=0; А^=0,375; А^=0,0ШЗ;
A^=Ai=0,l25; критерий ^2,179. 

Т а б л и ц а  3. Матрица плана 2x2x3

Номер Xt •̂ 2 JC3 Х1Х2 ^1:̂ 3 Х2 Хз Хз~ У d c p '  м км

1 - - - + + + + 0,6990 0,8948 5
2 - - 0 + 0 0 0 1,5441 1,3822 35

3 - - + + - - + 1,6435 1,6398 44

4 - + - - + - + 0,6990 0,5458 5

5 - + 0 - 0 0 0 1,1461 1,2226 14

6 - + + - - + + 1,6232 1,6696 42

7 + - - - - + + 1,0792 0,9312 12

8 + - 0 - 0 0 0 1,1139 1,1794 13

9 + - + - + - + 1,1461 1,1978 14

10 + + - + - - + 0,4771 0,5822 3

11 + + 0 + 0 0 0 1,000 1,0198 10

12 + + + + + + + 1,3222 1,2276 21

Е -1,2164 -0,9582 2,1807 -0,1216 -0,9567 0,7579 8,69 13,4934

После расчета коэффициентов и проверки их 
значимости получено адекватное уравнение:

j= l,201-0,10114x-0 ,0798^2+ 
+0,3476X3- 0,1196X̂X3+0,0947X2X3- 0,1149X3. (16) 
Графически модель 16 представлена на ри­

сунке.
Из уравнения (16) видно, что наибольшее 

влияние на параметр оптимизации (y=\gd^ )̂ оказы­
вает сиалоновое число (Х3), затем способ измельче­
ния (смешивания) (х̂ ) и время измельчения (Хз).

Для уменьшения параметра оптимизации сле­
дует первый фактор (способ) установить на вер­
хнем уровне ( X j = + 1 ,  т.е. с УЗК), второй -  также 
на верхнем уровне (х2= + 1), а третий — на 
нижнем (Хз=+1) уровне, т.е. производить смеши­
вание с наложением УЗК в течение 7 ч при ^ 0 ,6 .
Тогда J =0,5458 (d^^=3,5 мкм).

Полагая х^=+1 и х^=+1 и подставляя эти 
значения в (16), получаем

= 1,02 + 0,3227x3 -  ОД 149xf. (16)
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Это парабола с точкой перегиба х ==1,4, где УЗК, время - 7  ч, сиалоновое число z=0,6,
у =1,2^ (flf̂ p«13,4 мкм). Следует отметить, что эта 
точка находится за пределами эксперимента 
(х^=+1,4; т.е. ^=1,08). Опыт №10, где у = 3  мкм 
подтверждает адекватность уравнений (16) и (16а). 
Эти выводы согласуются с результатами экспери­
ментов, приведенных в работе [10].

Таким образом, можно сделать следующие 
выводы.

1. Поскольку распределение размеров частиц 
как исходных порошков, так и смеси в редких 
случаях соответствует нормальному закону, то в 
качестве параметра оптимизации в первом при­
ближении следует взять логарифм изучаемой слу­
чайной величины.

2. Наибольшее влияние на процесс смешива­
ния порошков оказывает сиалоновое число г, т.е. 
состав сиалона. В данном случае оптимальная 
величина ^ 0 ,6  (81зЫ4^90%, A1N«6%). 
Затем следует способ измельчения, т. е. наложение 
УЗК способствует получению меньшего диаметра 
частиц (х=+1).  Время смешивания в интервале 4—
7 ч оказывает не столь сильное влияние на d , 
но лучше его проводить в течение 7 ч (х=-^1).

Оптимальными условиями измельчения (сме­
шивания) частиц порошка будут смешивание с

обеспечивающими получение flf^p=3,0~3,5 мкм. 
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