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建立了陶瓷型复合燃料两相烧结过程的相场模型, 利用该模型模拟了 UN-U3Si2 复合燃料的烧结过程 .

首先, 研究了两相双晶粒在烧结过程中的烧结颈的演化过程. 结果表明: 具有较高表面能的晶粒在烧结颈形

成过程中的表面形变更明显; 两相双晶粒形成的平衡二面角的大小取决于两相的晶界能与表面能的比值; 两

相不等大的双晶粒之间未发生大晶粒吞噬小晶粒现象. 然后, 研究了烧结过程中的两相三晶粒之间的气孔收

缩和三叉晶界的演化, 以揭示符合燃料烧结过程中气孔的演变规律. 结果发现, 两相三晶粒形成的三叉晶界

夹角偏离了 120°, 晶界处的高能势垒阻碍了气孔的空位沿晶界的扩散, 导致三叉晶界处的气孔收缩速率减慢.

最后, 研究了两相陶瓷型复合燃料的多晶烧结过程. 不同体积分数比的两相多晶烧结组织形貌演化的模拟结

果表明, 晶界扩散在两相烧结过程中起主要作用, 体积分数较大的相的晶粒生长占据主导地位, 两相晶粒之

间存在阻碍晶界迁移的作用, 同相晶粒之间存在晶粒迁移现象.
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1   引　言

耐事故燃料能提高反应堆核燃料系统在正常

运行工况以及严重事故工况下的安全性和可靠性 [1].

自福岛第一核电站事故发生以来, 耐事故燃料的研

发一直是核燃料领域的研究热点, 而筛选高铀密度

和高导热系数的燃料体系是耐事故燃料开发的重

要思路 [2]. 选用高铀密度的燃料可以延长反应堆的

换料周期, 提高核电站运行的经济性; 采用高导热

系数的燃料可以降低燃料芯块和包壳的峰值温度,

增强燃料元件的抵御严重事故能力 [3–5]. 与传统 UO2
燃料相比, UN, U3Si2 燃料都具有铀密度高和导热

系数高的优点, 且它们的导热系数随着温度的升高

而增加 [6]. 然而, UN在氧气、水或蒸汽环境中容易

发生氧化腐蚀, 而且其粉末制备和芯块烧结的条件

也较为苛刻, 在低烧结温度下制得的 UN芯块很难

达到满足燃料应用的密度, 而高烧结温度则会对材

料的微观结构造成不利影响; U3Si2 具有更好的抗

氧化能力, 但其较低的熔点会降低安全裕度 [7,8]. 因

此, UN-U3Si2 复合燃料充分利用两种燃料相的优

点, 以其高抗氧化性、高熔点等优势, 成为了一种

极具研发潜力的耐事故燃料.

近年来, 国外学者开展了一系列不同温度、不

同时间、不同掺杂比例、多种烧结方式下的 UN-

U3Si2 复合燃料的烧结实验 [6,9–11]. Ortega等 [9] 采
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用液相烧结工艺制备 UN-U3Si2 复合燃料样品, 并

通过延长烧结时间和进行后处理去除表面孔隙, 实

验最终得到了致密度达到 94%的样品, 且其铀含

量比 UO2 高出 30%以上. Johnson等 [6] 的放电等

离子体烧结 (spark plasma sintering, SPS)实验结

果表明, 在常规烧结温度下得到的复合燃料样品

中, 由于 UN与 U3Si2 发生相互作用, 形成了一种未

知的 U-Si-N三元相. White等 [10] 在 1873—1973 K
的温度范围内, 通过液相烧结制备出了 U3Si2 体积

分数在 10%到 40%之间的多种复合燃料, 结果表

明, 每种复合燃料的热导率均随温度的升高而增

加, UN和 U3Si2 之间的热膨胀差异导致了微观结

构中微裂纹的产生. Lopes等 [11] 采用 SPS方法在

1723 K烧结温度和 3 min烧结时间下得到了相对

密度为 98%的 UN-10%U3Si2 (质量分数)复合燃

料芯块, 并从静态蒸汽高压釜测试中得出结论: U3Si2
相提高了 UN基体的稳定性, 燃料芯块的腐蚀机制

从晶间开裂转变为了晶内开裂. 然而, 现有的实验

技术难以对烧结过程中的微观组织演变进行实时

的观测, 导致了无法更加深入地理解两相复合燃料

的烧结机理. 因此, 对 UN-U3Si2 复合燃料的烧结

过程开展理论模拟研究具有十分重要的意义.

目前, 相场法已被成功应用于合金腐蚀行为 [12]、

核燃料裂变气体释放行为 [13]、高熵合金富 Cu相析

出 [14] 等各方面的模拟研究中, 而在陶瓷粉末烧结

过程的相场模拟方面也同样取得了一些成果 [15–19].

Liu等 [15] 建立了一种新型相场模型描述两相多孔

组织的烧结过程. Kumar等 [16] 通过相场模拟了两

种不等尺寸颗粒的烧结过程, 分析了不同子过程的

热力学驱动力. Biswas等 [17] 开发出一种考虑方向

依赖的界面扩散各向异性和晶粒取向依赖的晶界

能各向异性的相场模型, 研究了各向异性性质对固

态烧结过程中微观结构演化的影响. Du等 [18] 采用

相场方法进一步模拟了多孔陶瓷烧结过程中的孔

隙变形和晶界迁移. Hötzer等 [19] 提出了一种考虑

体积扩散、表面扩散和晶界扩散的相场模型描述

Al2O3 颗粒的烧结过程. 然而, 两相烧结过程不仅

涉及两相之间溶质元素的扩散, 而且烧结后期的晶

粒长大同时受气孔及第二相的影响. 上述模型为两

相烧结相场模型的开发提供了一些思路, 但完整准

确地描述两相烧结过程的形貌演化等工作需要重

新构建自由能泛函数, 并准确求解相场演化方程.

本工作以Wang[20] 提出的固态烧结相场模型

为基础, 建立了包含气孔和两种固相的相场模型,

采用张量形式的扩散迁移率系数以及与表面能和

晶界能相关的模型参数, 模拟了 UN粉末与 U3Si2
粉末的两相烧结过程, 分别对烧结颈的形成与增长

过程、三叉晶界的形成过程以及不同体积分数比的

两相组织演变过程等进行了研究. 

2   相场模型
 

2.1    相场变量

本模型通过引入一系列取向场变量 η1, η2, ···,

ηp 和浓度场变量 ϕα, ϕβ, ρ来描述不同取向的两种

晶粒相和气孔相. ηi (i = 1, 2, ···, p)为非保守型相

场变量, 其中 ηi (i = 1, 2, ···, r)用来描述 α相多

晶中不同晶粒的取向, ηi (i = r + 1, r + 2, ···, p)

用来描述 β相多晶中不同晶粒的取向, 在第 i 个晶

粒内部 ηi 的取值为 1, 其余 p – 1个取值为 0; ϕα
为保守型相场变量, 在 α相取值为 1, 在 β相和气

孔相取值为 0; ϕβ为保守型相场变量, 在 β相取值

为 1, 在 α相和气孔相取值为 0; ρ为保守型相场变

量, 在 α相和 β相取值为 1, 在气孔相取值为 0.

图 1为扩散界面相场模型的示意图. 可以看

出, 在晶界处 ηi 的取值从 1连续变化为 0 (或者从

0连续变化为 1), ϕα的取值从 1连续变化为 0,

ϕβ的取值从 0连续变化为 1, 在气孔边界处, ρ的

取值从 0连续变化为 1. 已有研究 [21] 表明, 当晶粒

个数 p > 36时, 晶粒组织演变对 p 取值的依赖性

可以忽略. 

 

   1 2

0 1 0 1 0 1 0 1 10

 phase

Grain 1

 phase

Grain 2

图 1    相场模型示意图 (ρ, ϕα, ϕβ —浓度场变量; η1—晶

粒 1的取向场变量; η2—晶粒 2的取向场变量)

Fig. 1. Schematic of  phase field model  (ρ, ϕα, ϕβ —concentra-
tion  field  variable;  η1—orientation  field  variable  of  grain  1;
η2—orientation field variable of grain 2.).
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2.2    自由能泛函数

本工作两相烧结相场模型的总自由能泛函数

F 采用以下形式: 

F =

∫
V

[
f(ρ, η1, η2, · · · , ηp, ϕα, ϕβ) +

κρ

2
|∇ρ|2

+
κϕ

2
|∇ϕα|2 +

κϕ

2
|∇ϕβ |2 +

κη

2

p∑
i=1

|∇ηi|2
]
dV, (1)

式中, 第 1项 f 为局部自由能密度函数; 第 2项、

第 3项、第 4项和第 5项为梯度自由能, 分别表示

气孔表面、α相的相界面、β相的相界面和晶界处

的额外自由能; κρ, κϕ 和 κη为梯度能系数, 取决于

两种材料气孔表面、晶粒相界面和晶界处的能量和

宽度, 单位 J/m; V 为空间体积.

本工作采用的 f 表达形式为 

 

f(ρ, η1, η2, · · · , ηp, ϕα, ϕβ)

= Aρ2(1− ρ)2 +B

{[
ρ2 + 6(1− ρ)

(
ϕ2
α + ϕ2

β

)
− 4(2− ρ)

(
ϕ3
α + ϕ3

β

)
+ 3
(
ϕ2
α + ϕ2

β

)2]

+

[
ϕ2
α + 6(1− ϕα)

r∑
i=1

η2i − 4(2− ϕα)

r∑
i=1

η3i + 3

(
r∑

i=1

η2i

)2 ]

+

[
ϕ2
β + 6(1− ϕβ)

p∑
i=r+1

η2i − 4(2− ϕβ)

p∑
i=r+1

η3i + 3

(
p∑

i=r+1

η2i

)2]
+ aGB

p∑
i=1

p∑
j>i

η2i η
2
j

}
, (2)

式中, A 和 B 为与两种材料气孔表面、晶粒相界面

和晶界处能量和宽度有关的参数, 单位 J/m3; aGB
为扩散界面参数, 取 aGB = 1.5[22]; 方程右侧第 1

项为双势阱函数, 在晶粒内部与气孔内部取得极小

值; 方程右侧第 2项花括号中为多势阱函数, 在晶

粒内部取得极小值. 本工作所采用的自由能泛函数

能够保证在各个晶粒内部和气孔内部取得 p + 1

个极小值.

F 中各参数与两种材料的物理参数之间的关

系为 [23]
 

κη =
3
(
φαγ

α
gb + φβγ

β
gb

)
δ

4
(3)

 

κρ = κϕ =
3δ
[
2(φαγ

α
s + φβγ

β
s )− (φαγ

α
gb + φβγ

β
gb)
]

4
,

(4)
 

A =
12(φαγ

α
s + φβγ

β
s )− 7(φαγ

α
gb + φβγ

β
gb)

δ
, (5)

 

B =
φαγ

α
gb + φβγ

β
gb

δ
, (6)

φα =
∑r

i=1
η2i

/∑p

i=1
η2i φβ =∑p

i=r+1
η2i

/∑p

i=1
η2i γα

gb γα
s γβ

gb γβ
s

式中,  插值函数   ,   

 ;   和  ,   和  分别为

两种材料的晶界能和表面能, 单位 J/m2; δ为扩散

界面的宽度, 单位 m. 

2.3    演化动力学方程

ϕα ϕβ

假设烧结过程中的质量守恒, 上述相场模型

中 ρ,   和  的演化动力学方程为 Cahn-Hilliard

方程 [24]:
 

∂ρ

∂t
=∇·

(
M∇δF

δρ

)
=∇·M∇

[
∂f

∂ρ
− κρ∇2ρ

]
, (7)

 

∂ϕα

∂t
= ∇·

(
M∇ δF

δϕα

)
= ∇·M∇

[
∂f

∂ϕα
− κϕ∇2ϕα

]
,

(8)
 

∂ϕβ

∂t
= ∇·

(
M∇ δF

δϕβ

)
= ∇·M∇

[
∂f

∂ϕβ
− κϕ∇2ϕβ

]
,

(9)

M式中, t 为时间;   为迁移率张量, 表达形式为 [23]
 

M =
νm(φαDα + φβDβ)

RT
, (10)

Dα Dβ

其中, νm 为摩尔体积, R 为气体常数, T 为温度,

 和  为两种材料的扩散系数张量.

Dα = Ds
α +Dgb

α Dβ =

Ds
β +Dgb

β Ds
α Dgb

α Ds
β Dgb

β

本工作采取的体系扩散机制包括表面扩散和

晶界扩散. 因此, 可以认为  ,  

 , 其中,   和  ,   和  分别为两

种材料的表面扩散系数张量和晶界扩散系数张量,

表达形式为 [23]
 

Ds
α = Ds

αρ
2(1− ρ)2T s, (11)
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Ds
β = Ds

βρ
2(1− ρ)2T s, (12)

 

T s = I − ns ⊗ ns, (13)
 

ns =
∇ρ

|∇ρ|
, (14)

Ds
α Ds

β

T s

⊗ ns

式中,   和  为表面扩散系数标量, 取决于两种

材料的性质;   为表面投影张量, 保证表面扩散在

晶粒与气孔接触表面的切线方向; I 为单位张量;

符号  为张量积;   为垂直于表面的单位法向量. 

Dgb
α = Dgb

α

p∑
i=1

p∑
j>i

ηiηjT
gb, (15)

 

Dgb
β = Dgb

β

p∑
i=1

p∑
j>i

ηiηjT
gb, (16)

 

T gb = I − ngb ⊗ ngb, (17)
 

ngb =
∇ηi −∇ηj
|∇ηi −∇ηj |

, (18)

Dgb
α Dgb

β

T gb

ngb

式中,    和   为晶界扩散系数标量, 取决于两

种材料的性质;   为晶界投影张量, 保证晶界扩

散在晶界的切线方向;   为垂直于晶界的单位法

向量.

ηi 的演化动力学方程为 Allen-Cahn方程 [24]: 

∂ηi
∂t

= − L
δF

δηi
= −L

[
∂f

∂ηi
− κη∇2ηi

]
,

i = 1, 2, · · · , p, (19)

式中, L 为表征晶界迁移率的系数, 与两种材料的

物理参数之间的关系为 [25]
 

L =
(φαγ

α
gb + φβγ

β
gb)Mb

κη
, (20)

 

Mb =
νm(φαD

gb
α + φβD

gb
β )

10RTδ
, (21)

其中, Mb 为晶界迁移率.

根据 (7)式、(8)式、(9)式的 Cahn-Hilliard方

程与 (19)式的 Allen-Cahn方程, 对所有相场变量

进行求解, 可以计算出组织演变过程中任意时刻的

微观结构与空间分布. 本工作通过编写程序进行模

拟, 采用有限差分法求解相场方程, 在时间上采用

显式 Euler算法对非线性偏微分方程进行离散化,

在空间上采用五点差分法求解 Laplace项 [26].

为了直观地表征两相烧结过程, 本工作中可视

化变量 j 为 

φ = 1.5

r∑
i=1

η2i +

p∑
i=r+1

η2i . (22)

 

3   无量纲化处理

M ∇
l∗ t∗ ε∗

∇̃ = l∗∇ τ = t/t∗

F̃ = F/ε∗

本工作相场模型的变量与参数采用无量纲形

式. 根据 (7)式、(8)式与 (9)式, 保守场演化方程

中含有量纲的量为 t,    , F 和   , 通过选取参考

空间长度  、参考时间   和参考能量密度   作

为参考物理量,  可以得到无量纲 Hamilton算符

 、无量纲时间   和无量纲自由能

 . 将无量纲量代入 (7)式、(8)式与 (9)式,

得到变形后的方程为 

∂ρ

∂τ
= ∇̃ ·

(
Mε∗t∗

l∗2
∇̃δF̃

δρ

)

= ∇̃ · Mε∗t∗

l∗2
∇̃
[
1

ε∗
∂f

∂ρ
− κρ

ε∗l∗2
∇̃2ρ

]
, (23)

 

∂ϕα

∂τ
= ∇̃ ·

(
Mε∗t∗

l∗2
∇̃ δF̃

δϕα

)

= ∇̃ · Mε∗t∗

l∗2
∇̃
[
1

ε∗
∂f

∂ϕα
− κϕ

ε∗l∗2
∇̃2ϕα

]
, (24)

 

∂ϕβ

∂τ
= ∇̃ ·

(
Mε∗t∗

l∗2
∇̃ δF̃

δϕβ

)

= ∇̃ · Mε∗t∗

l∗2
∇̃
[
1

ε∗
∂f

∂ϕβ
− κϕ

ε∗l∗2
∇̃2ϕβ

]
. (25)

M̃ = Mε∗t∗/l∗2由此可得无量纲迁移率张量  .

∇
根据 (19)式, 非保守场演化方程含有量纲的

量为 t, L, F 和   . 将无量纲量代入 (19)式, 得到

变形后的方程为 

∂ηi
∂τ

= −Lε∗t∗
δF̃

δηi
= − Lε∗t∗

[
1

ε∗
∂f

∂ηi
− κη

ε∗l∗2 ∇2ηi

]
,

i = 1, 2, · · · , p. (26)

L̃ = Lε∗t∗由此可得无量纲迁移系数  .

t∗ = 1/ (Lε∗) ε∗ = B l∗

l∗ = δ/m

本工作取  ,    ;    的取值与

δ有关, 对应无量纲化之后一个单位长度占有的界

面宽度, 本工作取  ; m 为扩散界面在模拟

中占据的格点数, 本工作取 m = 3.

M̃ F̃ κρ κϕ

κη

根据所选取的参考物理量, 无量纲迁移率张量

 与无量纲总自由能泛函数   中 A, B,    ,    ,

 等参数对应的无量纲形式分别为 
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M̃ =
15[(φαD

s
α + φβD

s
β)+(φαD

gb
α + φβD

gb
β )]m2

2(φαD
gb
α + φβD

gb
β )

,

(27a)
 

Ã =
A

ε∗
=

12(φαγ
α
s + φβγ

β
s )− 7(φαγ

α
gb + φβγ

β
gb)

φαγα
gb + φβγ

β
gb

,

(27b)
 

B̃ = B/ε∗ = 1, (27c)
 

κ̃ρ =
κρ

ε∗l∗2
= κ̃ϕ =

κϕ

ε∗l∗2
=

3

4

[
2(φαγ

α
s +φβγ

β
s )− (φαγ

α
gb+φβγ

β
gb)

φαγα
gb+φβγ

β
gb

]
m2, (27d)

 

κ̃η =
κη

ε∗l∗2
=

3

4
m2. (27e)

本工作利用相场模型对 UN粉末与 U3Si2 粉

末在 1823 K温度下的两相烧结过程进行了数值模

拟, 以UN为 α相, U3Si2 为 β相, 模拟中用到的UN

和 U3Si2 的物理参数如表 1和表 2所列 [27–32].

将 UN和 U3Si2 的物理参数代入上述方程中,

求得各无量纲参数的具体数值如表 3所列. 

4   结果与讨论
 

4.1    2 个不同相晶粒烧结

本工作采用相场模型, 模拟了双晶粒结构中

UN粉末与 U3Si2 粉末的两相烧结过程. 所选模拟

区域差分网格尺寸为 256 × 256, 采用周期性边界

条件. 分别研究 UN粉末与 U3Si2 粉末两相烧结组

织的形貌演化过程、烧结颈的形成、平衡二面角以

及不同晶粒尺寸对组织演变过程的影响. 

4.1.1    烧结颈的形成

图 2为 2个不同相等尺寸的圆形晶粒在烧结

过程中形貌演化的相场模拟. 其中晶粒的半径 R =

30, 黄色的部分代表 UN相晶粒, 绿色的部分代表

U3Si2 相晶粒. 从图 2(a)可以看出, 在烧结过程初

期, U3Si2 相晶粒具有比 UN相晶粒更高的表面能,

使其在烧结颈形成过程中更趋向于减小表面积, 颈

部附近的晶粒表面向晶粒内部凹陷变形的程度更

明显; 在图 2(a)—(d)两相晶粒烧结过程中, 先后

发生了烧结颈的形成和增长, 这一现象与单相晶粒

烧结模拟 [33] 的结果一致; 仅考虑表面扩散和晶界扩

散的模拟烧结颈增长较缓慢, 晶粒位置无明显移动.

图 3为基于 2个不同相等尺寸晶粒烧结模拟

数据的烧结颈对数增长曲线. 由图 3可以看出, 烧

结颈的增长曲线斜率前后发生改变, 这表明烧结颈

 

表 1    UN的物理参数 [27–29]

Table 1.    Physical parameters of UN at 1823 K[27–29].

Parameter Value Unit Ref.

Ds
α 7.5 × 10–12 m2·s–1 [27]

D
gb
α 0.01Ds

α m2·s–1 [28]

γα
s 1.6 J·m–2 [29]

γα
gb 0.8 J·m–2 [29]

δ 6 nm [29]

 

表 2    U3Si2 的物理参数 [30–32]

Table 2.    Physical parameters of U3Si2 at 1823 K[30–32].

Parameter Value Unit Ref.

Ds
β D

gb
β100 m2·s–1

D
gb
β 6.5923 × 10–10 m2·s–1 [30]

γβ
s 2.0 J·m–2 [31]

γβ
gb 1.3 J·m–2 [32]

δ 6 nm [32]

Ds
α Ds

β D
gb
α D

gb
β

γα
s γβ

s γα
gb

γβ
gb

Note:   ,   — surface diffusivity;   ,   — grain-
boundary diffusivity;    ,    — surface energy;    ,

 — grain-boundary energy; δ — diffuse interface width.

 

表 3    模拟中的无量纲参数表
Table 3.    Non-dimensional parameters used in simulation.

Parameter Value Parameter Value

Ã(φα = 1, φβ = 0) 17 κ̃η 6.75

Ã(φα = 0, φβ = 1) 11.5 M̃(φα = 1, φβ = 0) 6817.5

B̃ 1 M̃(φα = 0, φβ = 1) 6817.5

κ̃ρ(φα = 1, φβ = 0) 20.25 L̃ 1

κ̃ρ(φα = 0, φβ = 1) 14 ∆x = ∆y 1

κ̃ϕ(φα = 1, φβ = 0) 20.25 ∆t 2 × 10–5

κ̃ϕ(φα = 0, φβ = 1) 14

Ã B̃ κ̃ρ κ̃ϕ κ̃η M̃ L̃Note:   ,   ,   ,   ,   — non-dimensional parameters of free energy function;   — non-dimensional mobility;   —non-
dimensional Allen-Cahn mobility; ∆x, ∆y — space scale; ∆t — time scale.
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的增长规律并非简单的幂函数关系, 曲线可以划分

为 2个增长阶段: 烧结初期, 烧结过程受表面扩散

主导, 颈部快速形成并增长, 斜率为 0.44左右; 烧

结中期, 表面扩散作用减小, 晶界扩散作用增大,

烧结颈的增长速率显著下降, 烧结颈持续缓慢增

长, 斜率为 0.21左右, 满足烧结颈曲线增长规律 [34].

随着烧结过程的继续进行, 烧结颈将在后期达到稳

定状态, 颈部尺寸较大, 晶粒之间紧密接触, 不再

适合用烧结前中期的增长规律对烧结颈进行描述. 

4.1.2    平衡二面角

研究表明, 在烧结过程中, 相邻的 2个晶粒在

晶粒相与气孔相的相界处形成一个平衡二面角 Ψ,

Ψ取决于材料的表面能 gs 和晶界能 ggb, 在各向同

性条件下, 晶界处的平衡二面角方程为 [35]
 

Ψ = 2 arccos
(
γgb
2γs

)
. (28)

γα
gb/γ

α
s = 0.5

γβ
gb/γ

β
s = 0.65

图 4分别为不同演化时间下 2个等尺寸晶粒

烧结形成的平衡二面角. 本工作中 UN相晶界能与

表面能的比值为  , 对应计算值为 Ψ =

151°, 如图 4(a)和图 4(d)所示; U3Si2 相晶界能与

表面能的比值为  , 对应计算值为 Ψ =

142°, 如图 4(b)和图 4(e)所示; 2个同相晶粒烧结

形成的最终平衡二面角均与理论计算值吻合较好.

从图 4可以看出, UN相晶粒与 U3Si2 相晶粒烧结

形成的最终平衡二面角介于 2个同相双晶粒的最

终平衡二面角之间, 达到稳定状态后的平衡二面角

随时间无明显变化. 这证明了 2个不同相晶粒烧结

形成的最终平衡二面角只由两种材料的特性所决

定, 即与两种材料的晶界能和表面能的不同比值密

切相关.
 

 

(a)

(c)

(b)

(d)

∆t ∆t ∆t

∆t

图 2    两个不同相等大圆形晶粒演化的相场模拟　(a) 6 ×

104    ;  (b)  50  × 104    ;  (c)  200 × 104    ;  (d)  500 ×

104   

∆t

∆t ∆t ∆t

Fig. 2. Phase-field simulation of the evolution of two equal-

sized circular grains with different phases: (a) 6 × 104    ;

(b) 50 × 104   ; (c) 200 × 104   ; (d) 500 × 104   .
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lg 
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图 3    不同相晶粒的烧结颈对数增长曲线 (l — 颈部长

度, t — 时间步)

Fig. 3. Logarithmic  growth  curves  of  sintering  neck  of  dif-

ferent phase grains (l —neck length, t — time step).

 

(a)

150.6

(b)

141.5

(d)

150.8

(e)

141.8

(c)

146.1

(f)

146.3

∆t ∆t图 4    演化时间 500 × 104   ((a)—(c))与 1500 × 104  

((d)—(f))下的平衡二面角　 (a),  (d)  2个 UN晶粒 ;  (b),

(e) 2个 U3Si2 晶粒; (c), (f) 1个 UN晶粒和 1个 U3Si2 晶粒

∆t ∆t

Fig. 4. Equilibrium dihedral angles at evolution times 500 ×

104    ((a)–(c)) and 1500 × 104    ((d)–(f)): (a), (d) Two

UN grains; (b), (e) two U3Si2 grains; (c), (f) one UN grain

and one U3Si2 grain.
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4.1.3    不同晶粒尺寸的影响

图 5为 2个不同相不同尺寸晶粒烧结过程的

相场模拟. 由图 5可以看出, 2个不同相不同尺寸

晶粒的烧结过程与 Sun等 [36] 模拟的 2个同相不同

尺寸晶粒的烧结过程有着显著的差异: 2个同相晶

粒烧结, 烧结颈向尺寸较小的晶粒一侧迁移, 大晶

粒的面积不断增大, 而小晶粒的面积不断减小, 直

到最终消失 [36]; 2个不同相晶粒烧结, 烧结颈向尺

寸较小的晶粒一侧迁移, 迁移一段距离后稳定存

在, 小晶粒的形状不断发生改变, 最终呈现为扁圆

形, UN相大晶粒和 U3Si2 相小晶粒各自的面积无

明显变化, 大晶粒并未吞噬小晶粒.

  
(a) (b)

(c) (d)

∆t ∆t ∆t

∆t

图 5　两个不同相不等大圆形晶粒演化的相场模拟　(a) 2 ×

104   ; (b) 50 × 104   ; (c) 100 × 104   ; (d) 500 × 104

 .

∆t ∆t ∆t

∆t

Fig. 5. Phase-field  simulation  of  the  evolution  of  two  un-

equal-sized circular grains with different phases: (a) 2 × 104

 ;  (b)  50  × 104    ;  (c)  100  × 104    ;  (d)  500  × 104

 .
 

在 2个不同相不同尺寸晶粒的烧结过程中, 晶

粒面积和烧结颈尺寸随时间演化的曲线如图 6所

示. 从图 6可以看出, 不同尺寸的 2个不同相晶粒

烧结过程可以划分为 3个阶段: 第 1阶段, 烧结颈

快速形成与增长, 大小晶粒的面积几乎不变; 第 2

阶段, 烧结颈缓慢增长, 大小晶粒的面积基本保持

稳定; 第 3阶段, 烧结颈最终达到稳态, 大小晶粒

的面积仍然保持不变. 在烧结过程中, 涉及表面扩

散和晶界迁移两种动力学机制, 这两种机制的传质

速率分别与晶粒气孔接触表面和晶界的曲率相

关 [37]. 烧结颈形成之后, 大小晶粒通过表面扩散机

制向烧结颈输送物质; 由于 2个晶粒表面曲率的不

同, 导致传质速率不同, 烧结颈向尺寸较小的晶粒

一侧生长, 形成了弯曲的晶界; 在弯曲晶界曲率的

驱动下, 晶界向小晶粒所在的凹侧迁移 [36]; UN与

U3Si2 之间不存在相互转化, 不同相晶粒之间不相

互传递物质, 物质仅在各自的同相区域内, 向靠近

烧结颈的一侧传输, 由晶界迁移引起的晶粒合并无

法进行. 因此, 曲率不同的 2个不同相晶粒之间不

会发生“大吞小”现象.
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图 6　晶粒面积与烧结颈尺寸的演化曲线

Fig. 6. Evolution  curves  of  grain  area  and  sintering  neck

sizes.
  

4.2    多晶粒烧结
 

4.2.1    三叉晶界的形成与气孔收缩

∆t

图 7为在 UN相晶粒与 U3Si2 相晶粒的 4种

不同个数比例下, 3个晶粒烧结形成的三叉晶界,

演化的总时间步长为 107   . 从图 7(a)和图 7(d)

可以看出, 在 3个同相晶粒的烧结过程中, 形成

了夹角为 120°的稳定三叉晶界, 这是因为 3条晶

界具有相同的能量,  且 120°的角度使得晶界的

能量分布均匀, 从而达到了晶界能平衡的状态 [36].

从图 7(b)和图 7(c)可以看出: 在 2个同相晶粒与

另一个不同相晶粒的烧结过程中, 形成了夹角偏

离 120°的三叉晶界, 这是由于两相的晶界能存在

差异, 为了实现晶界能的平衡并使体系的能量最小

化, 夹角需要根据不同晶界能的大小进行合理的分

配; 两相晶界能的差异越大, 夹角偏离 120°的程度

越大; U3Si2 相晶粒具有比 UN相晶粒更高的晶界

能. 因此, 在 U3Si2 相晶粒一侧的夹角趋向于大于

120°,  而在 UN相晶粒一侧的夹角趋向于小于

120°.

在 4种不同的两相晶粒个数比例下, 三叉晶界

处的气孔率随时间演化的曲线如图 8所示. 在模拟

研究中考虑了两种扩散机制, 其中表面扩散被认为
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是一种非致密化过程, 主要促进烧结颈的形成和生

长; 而晶界扩散被视为了一种极其重要的致密化机

制 [34], 涉及到了空位的传输, 是造成三叉晶界处气

孔收缩的根本原因. 从图 8可以看出, 3个 UN相

晶粒的气孔收缩过程明显快于其他三种情况. 在晶

界扩散过程中, 物质原子从晶界处迁移向与气孔接

触的颈部表面, 气孔空位沿晶界扩散并最终湮灭;

由于 U3Si2 相晶粒具有比 UN相晶粒更高的晶界

能, 与其形成的晶界存在更高的能量势垒, 使得晶

界附近的原子或空位在扩散过程中需要克服更大

的能量障碍, 导致了原子与气孔空位的扩散速率减

慢. 因此, 在包含 U3Si2 相晶粒的 3个晶粒烧结过

程中, 三叉晶界处的气孔收缩过程显著减缓. 而在

包含 UN相晶粒与 U3Si2 相晶粒的情况下, 两相的

晶界能、表面能和扩散系数的不同都会影响三叉晶

界处的气孔收缩, 使得气孔收缩速度的快慢变得更

加复杂. 

4.2.2    不同体积分数比的两相组织演变

为了研究 UN相与 U3Si2 相的不同体积分数

比对烧结过程中 UN-U3Si2 两相复合燃料微观组织

演变的影响, 构建了 4种具有不同两相体积分数比

的两相多晶组织, 并进行了两相烧结相场模拟. 其

中, α相的体积分数分别为 80%, 70%, 60%和 50%,

而 β相的体积分数则分别为 20%, 30%, 40%和

50%. 图 9展示了这 4种不同体积分数比的两相多

晶组织的初始形貌.
  

(a)

(c)

(b)

(d)

100 nm

图 9　不同体积分数比的两相多晶组织初始形貌　(a) 80%

α-20% β; (b) 70% α-30% β; (c) 60% α-40% β; (d) 50% α-

50% β

Fig. 9. Initial  morphology  of  two-phase  polycrystalline

structures with different volume fraction ratios: (a) 80% α-

20% β;  (b)  70% α-30% β;  (c)  60% α-40% β;  (d)  50% α-

50% β.
 

∆t图 10为经过 8 × 106    的演化时间后, 4种

不同体积分数比的两相多晶烧结组织的最终形貌.

通过对比图 9与图 10同种情况下的组织形貌可以

发现, 晶粒个数和晶粒间的气孔显著减少, 这表明

同相晶粒之间发生了合并, 气孔发生了收缩, 晶界

扩散起到主要作用 [34]. 从图 10(a)—(d)可以看出,

在 α相体积分数大于 β相体积分数的情况下 ,

β相晶粒基本呈现出嵌入在 α相基体中的分布, 表

明在烧结过程中 α相的晶粒生长占据了主导地位.

在 α相晶粒与 β相晶粒的接触界面处, 均存在有

尺寸较小的 α相晶粒或 β相晶粒, 未完全与各自

 

(a)

(c)

(b)

(d)

图 7    四种不同相晶粒个数比例下 3个晶粒烧结的三叉晶

界　(a) 3个 UN晶粒 ; (b) 2个 UN晶粒和 1个 U3Si2 晶粒 ;

(c) 1个 UN晶粒和 2个 U3Si2 晶粒; (d) 3个 U3Si2 晶粒

Fig. 7. Trident  grain  boundaries  of  the  sintering  of  three

grains with four different phase grain number ratios: (a) Thr-

ee UN grains; (b) two UN grains and one U3Si2 grain; (c) one

UN grain and two U3Si2 grains; (d) three U3Si2 grains.
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图 8    三叉晶界处气孔率的演化曲线

Fig. 8. Evolution  curves  of  the  porosity  at  triple  grain

boundaries.
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同相的大晶粒发生合并. 这表明 α相或 β相的存

在会对另一相的晶界产生阻碍作用, 阻碍其晶界的

迁移, 导致其小晶粒无法快速合并, 造成其晶粒长

大速率减慢. 在图 10(a)—(d)中, 随着 β相的体积

分数增加, α相的体积分数减少, 两相晶粒的接触

面积会增大, 两相之间存在的阻碍作用也会增强.

在图 9中, 存在只与不同相晶粒相互接触的 α相

小晶粒或 β相小晶粒, 而在图 10中, 这些晶粒消

失或其面积明显减少, 这表明 α相或 β相晶粒也

可以通过晶粒迁移方式, 向同相晶粒传输物质, 物

质通过另一相晶粒的晶界与相界面进行扩散, 迁移

的晶粒会逐渐变小, 最终消失 [38].
  

(a)

(c)

(b)

(d)

100 nm

图 10　不同体积分数比的两相多晶组织最终形貌　(a) 80%

α-20% β; (b) 70% α-30% β; (c) 60% α-40% β; (d) 50% α-

50% β

Fig. 10. Final  morphology  of  two-phase  polycrystalline

structures with different volume fraction ratios: (a) 80% α-

20% β;  (b)  70% α-30% β;  (c)  60% α-40% β;  (d)  50% α-

50% β.
  

5   结　论

1) 建立了两相烧结相场模型, 将两相的表面

能和晶界能与相场模型的参数关联起来, 模拟了

UN-U3Si2 复合燃料的烧结过程. 模拟结果表明, 烧

结颈形成过程中, 具有更高表面能的 U3Si2 相晶粒

在颈部附近的表面变形程度更大; 由不同相晶粒烧

结形成的最终平衡二面角, 其取值由两相的晶界能

和表面能的不同比值所决定; 不同相晶粒之间不存

在大晶粒吞噬小晶粒的现象.

2) 3个晶粒烧结过程中的气孔收缩与三叉晶

界演变的模拟结果表明, 为实现晶界能的平衡, 不

同相晶粒烧结形成的三叉晶界夹角在较高晶界能

的 U3Si2 相一侧大于 120°, 在较低晶界能的 UN相

一侧小于 120°; 晶界处的高能量势垒会限制气孔

空位的晶界扩散, 使三叉晶界处的气孔收缩变慢.

3) 不同体积分数比值的 UN-U3Si2 两相多晶

烧结组织形貌演化的模拟结果表明, 烧结组织中存

在同相晶粒间的合并与气孔的收缩, 晶界扩散在两

相烧结过程中起主要作用; 体积分数较大相的晶粒

生长占据主导地位; 两相体系中的一相会阻碍另一

相的晶界迁移; 同相晶粒之间能通过晶粒迁移方式

进行物质传输.
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Abstract

Due  to  the  limitation  of  existing  experimental  techniques,  it  is  difficult  to  observe  the  evolution  of

microstructure in the sintering process in real time, resulting in a lack of in-depth understanding of the sintering

mechanism of two-phase composite fuels. Therefore, it is greatly important to carry out theoretical simulation

studies in the sintering process of composite fuels. In this work, a phase-field model of the two-phase sintering

process  of  ceramic  composite  fuel  is  established,  and  the  sintering  process  of  UN-U3Si2  composite  fuel  is

simulated by using this method. The simulation results show that during the formation of sintering neck, the

surface  deformation  of  the  grains  with  higher  surface  energy  is  significant.  The  size  of  the  final  equilibrium

dihedral angle formed by the two-phase double grains depends on the ratio of the grain boundary energy to the

surface  energy  of  the  two  phases.  The  phenomenon  of  large  grains  swallowing  small  grains  does  not  occur

between the two unequal double grains. Subsequently, the pore shrinkage and the properties of the trident grain

boundary among the two-phase three grains are investigated in the sintering process. It is found that the angle

of the trident grain boundary formed by the two-phase three grains deviates from 120°. The high-energy barrier

at the grain boundary hinders the diffusion of the pore vacancies along the grain boundary, resulting in a slow

shrinkage rate  of  the  pore  vacancies  at  the  trident  grain  boundary.  In  addition,  the  simulation results  of  the

microstructure evolution of two-phase polycrystalline sintered tissue with different volume fraction ratios show

that the grain boundary diffusion plays a major role in the two-phase sintering process. The grain growth of the

phase  with  a  higher  volume  fraction  is  dominant,  and  there  exists  a  hindrance  to  the  migration  of  grain

boundaries  between  two-phase  grains.  The  phenomenon of  grain  migration  exists  between  grains  of  the  same

phase.

Keywords: phase  field  simulation,  composite  fuel,  sintering,  grain  growth,  grain  boundary  and  interface
boundary
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