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摘 要 AI2Os封装陶瓷在恒载荷下盐怂 能垃生氲致滞后 裂 ¨槛直”强J蔓1 于 KIH=0 71Klc( 2o mA／cm ) 

煦 0 45／(【cfi=400 mA／'tin J 氢冀十F裂区全是惜晶障 门 而譬拉 门 l是惜 卡u解埋}旬成f 跳 断17 

关建词 AI2Oa 封装器件 箭致开裂 
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ABSTRACT Hydrogen-induced delayed fracture could OCCUT hi alumina ceramics during dynamic 

charging under constant load．The threshold stress intensity factors were KIH 0 71KlC(i=20 lllAi'cln ] 

and 0．45KI fi=4DD mA／cin ] respectively The fracture surface of hydrogen—induced delayed frgct．ure 
Was intergranulm"：but that of overloading fracture W3,S mixed intergranulm"and tr~nsgralnllar 

K EY W 0RDS umina．ceram ics，hydrogen—Induced delayed fracture 

电解充氢时原子氢可以进入陶瓷并使其物理 生能变 

坏 【 例如氢使半导体陶瓷的热敏性下降乃至使 PTC 

效应消失．但经 650℃除氢后性能就呵恢复 t 对多层 

陶瓷电容器 氢使绝缘电阻厦电容明显下降 但除氢后性 

能也会恢复 氢及其同位素能扩散进入玻璃陶瓷，并 

使其中的 Fe离子还原 川 氢进入 NiTiOa—TiO2陶瓷 

后能通过还愿反应引起体积膨胀，产生局部应力 从而在 

TiO2基体中产生沿晶裂纹 14 J 

以 Al2O3为基的集成电路封装器件 (MLC)镀 Ni 

后在 800℃的退火过程中发牛丌裂．假如通过低温加热 

(350 c．5 h)，则可避免开裂 j鸹蔓Ni前的试样．900 c 

放出的氧量为 1．31x JO ：镀 Ni后则为 2 58×10 ：在 

350℃的真空炉中保持 5 h后氢量降为 0 88×10一 由 

此町知．酸冼和电镀时进入的氢约为 1．3x10一 它在热 

宅力作用下，有可能在陶瓷中产生裂纹 情况是 如此， 

只有通过在恒载荷下的氢致滞后断裂实验才能证实． 

Al2O3陶瓷在室温湿空气中能发生恒载荷下的滞后 
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断裂即应力腐蚀 ⋯ 透时电镜的观察世表叫 对YBa2一 

CuO7一 陶瓷 俘在由湿窄气引发的应力胼蚀裂纹 ‘ 

Okaba 的工怍表明 A120 和 Y—ZrO2 陶瓷在水 

中能发生应力腐蚀及脯蚀疲劳，应 i腐蚀门槛应 强度 

日 KIsc!c 和断裂韧性 Klc 的比值分别为 “1SCC,／ 

KIt-=0 43(A12031和 o 35(Y ZrO2 Barinov的 

工怍表明，当 AI203(99 j％1中含少量 MgO n?／l-水溶 

液中能发牛熵蚀疲劳 溶液酸化 (pH=1 2)删促进脚 

蚀疲劳．但如晶界相为 Y2O A12O3+SiO2(Al2O：{为 

99．5％】，!】jI『不发牛腐蚀疲劳 锻 认为，AI2O3 ·水 

介质中的应 J腐蚀 (或腐蚀疲劳)和应力促进的水懈反 

有关 它使晶界玻璃州 (SiO2)的si—O键变成了Si—OH 

键 因此．Al2O3 水中滞后断裂的本质并不足麒 

氢引起的氢致滞 断裂 尽管晤了氰能使金属材料乃 金 

属闸化台物发生氢致滞后断裂 ⋯，但是 到目前为l{：． 

陶瓷材料能 发牛氯致滞后断裂尚未得到证实 本文的【_『 

的就是通过恒载荷下的窀温电解充氢来研究 Al2O3陶瓷 

发生氢致滞后断裂的叮能性 

1 实验方法 

AI2O3基片(AI2O3为95 5％，牯接衲为3MgO4 
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SiO2．H2O．cacO3 A1203·2Si02 2H2O)表 卣用钨粉 

金属化处理后 多层压台烧结 再在表面镀 i 坷割成 

W 7 0 InlTl S--20 I1117iI B 1 74 1]11TI的单边缺 口试 

样 (缺口平径为 0 25 1Tim a--1 8 InlTll，用自制的加载装 

可进行恒载荷下的三点弯曲 壹̈图 1所示 

圉 1 点弯曲试样加戟装 

Fig．1 Loading equipment of three—point bend specimen 

对这类非标准的二三点弯曲试样 其缺I]顶端处的直 

场强度习子 Iq 用下式计算 1 

硒 = t ㈩ 

式中．P为载荷．对于给定的S／W．其中的 (0 - )随 

n／ 的变化见表 1 

表 1 =点弯曲试样的 f值 

Table 1 a／W)of tlie]nformM thre~po Jnt bend specimon 

with S／W 3 0 

试样在空气中缓慢加载至断裂， r测出缺口试样的 

断裂韧性为 硒c--2．8 MPa 1TI 把试样连同夹具一 

起放八一个开口容器，试样加载到选定的 硒 值，加入 

O 5 tltol／L H2SO4+0．25g／'L A 2O3溶液 在给定 硒 下 

动态充氢 (试样为阴极，Pt丝为阳极)，电流密度分别为 

20 mA／cm 与 400 1TIA,／'t"in0 记录不 下氢致滞后 

断裂时间 F．氢致断裂门槛应力场强度因子 H由下式 

汁荫：[12] 

硒H= ( y+ ) (2) 

y一硒 01( Iy一_KI lI (3) 

其中 I 是能发生滞后断裂的最小 I 而 h是在规定 

时间内(现选 100 h1不发生滞后断裂的最人  ̂值 使 

测量值和实际值_f习燕小 J=10％．疗f (3 J必须被满足 

则就要在 l 干u  ̂ 之 丌J再加一t、 样 为了测量动态 

充 时进八试样的nr扩敞堑浓度 及扩敞系数 D，试 

镀钯后用烈电解槽法进行 渗遥 J，但末成『力 为此州 

排 集气法测 Co,。” 试#兰茫譬 ci-400 mA／cm )6O ll 

后放八充满硅油，带有剥崖的r口玻璃管 l『-住70 C 

垦从试样中扩敞出的 H2量，际以试样质量就呵以求出町 

扩敞氲浓度 用扫描电镜 (SEM)j 察 所有样品的 

断 口形貌 

2 实验结果及讨论 

不同规一化应 强度固 r ／Ktc F所村成的滞 

断裂时 日]tF如图 2 至上带箭 的实验点表示在 100 11 

内不发生滞后断裂 喂据公式 (2)呵求出氢政滞 断裂的 

槛应力强度困f KIH 果如表 2 用排油集气法 出 

的ur扩散氢球度为 0 8×10～ 

1 O 

0 8 

0 20 40 60 80 100 120 

Time1ofailure．h 

圈 2 罔载茼下动志 克氢所对虚州借 陟：裂时 

Fig．2 I Ic s the tithe to fiacture during dynamic 

charging，the arro~ indicate fracture didn’t ocGt~r 

with Jn 100 h 

表 2 氲致滞舌断裂的门槛值 

Table 2 Threshold stress intensity fo,ctor f0r hyd rogen 

induced fractm e 

埘SEM 研究了所有断裂试样的断L=]形貌 如在空气 

中拉断，唰是由 晶和解理构成的混台断口， I图 3a 

时氢致滞后断裂的试样，在缺L1附近是典型的沿晶断1：3 

如图3b：而远离缺1：3处娜足混台 f沿品和船理】 【1(围 

j．闻空拉断1：3相l百】这表明，氧进八缺1：3前端产牛杆品 

界的氢投裂纹，当它扩展一段 离使硒 升 Kic Jlj(对 

应时间为 P)就引起滞后断裂 田此管致裂纹扩展区是典 

型的册晶断口，而随后的过载断裂区则和宅拉断口lf且同 

电解觅氢时H 趋向试样，而 OH一娜趋 j 阳极 Pt 

因此，在动态充氢时裂尖不会短过水解反应而使 si O 键 

每 + 
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圉 3 空 拉 技动 瑟 瓦 氧的 断 El形 梳 

Fig．3 Fracture surf~es(a1 fractured in air．ch)hydrogen— 

induced delayed fracture．[c)over]oadhlg fracture in 

the region far away from notch tip during dynamic 

charging 

变成 Si—OH键 充每时．H可以扩散进八陶瓷lll ．车实 

验也发现．H能从 充氢的 样中放出 (约 0．8x10 1 

这就表明动态宽氢时的滞后断裂是由原子每引起的．加载 

宽氲时，进入试样的原子氢能通过应力蘼导扩散而富集在 

最夫应力处，对半径为p的尖缺口试样 在缺口顶端的应 

力撮夫． 衡时缺口顶端处的最大氢浓度为 “J 

c=Coe [ ] ㈩ 

其中 Kl是氢 Al2O3中的偏摩尔体积． 为泊松比． 

为气体常数 随外加 KI而升高 当 ／'／1 Kin 

时c等于临界值 cth，它能使原 F键台 大幅J望r降．从 

而引起氢致断裂 当 KI> KIH时 枉 亡F时间内 (尚未 

到达平衡条件)缺口顶端的氢浓度就已等f ct．1 从而发牛 

滞后断裂 根显然． l愈大 应力羼导扩散使 c =GI 

所需时间 F就愈短 如图2所示 由方程 【4j町知 

KIH=A—B inq) 

= = nc 

由此 呵知 试样中初始每旅度 Cl】愈』(． Km 愈小 即 

充氢电流密度 i愈』(． G)愈大 故 【H愈小 表 2 

所示 

3 结论 

Al2O3陶瓷 l=电解充氲时能发生氢致滞后断裂．其 

门槛应 强度因f为KIH=0 71KIC(i=20 mA．．"cm。)啊1 

0 45 KIc(i=400 mA,／cm。)暂致裂纹沿品扩展 
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