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Abstract. Within the framework of this study, the properties of obtained ceramics based on Al2O3 by spark plasma sintering (SPS) using preceramic papers are considered. This method makes it possible to obtain ceramic materials of the required shape, as well as to regulate their physicochemical properties to the required values. A qualitative and quantitative analysis of the crystal structure of aluminum oxide samples was carried out alongside with determination of mechanical properties.  Введение. На сегодняшний день остро стоит вопрос получения чистой энергии, так как нефть, уголь и природный газ являются не возобновляемыми источниками энергии и имеют негативное влияние на окружающую среду, а атомная промышленность имеет большой минус в лице использованных изотопов урана. Водородная энергетика является одним из наиболее перспективных направлений для развития энергетики [1]. Для получения водорода используются палладиевые мембраны и различные подложки для них [2].  В настоящее время одними из самых эффективных подложек являются подложки на основе оксида алюминия [3]. Поры в материалах из оксида алюминия за счет своих размеров, способны пропускать атомы водорода и в тоже время не пропускают остальные газы, а сам оксид алюминия является стойким к водородному охрупчиванию. За счет этих свойств Al2O3 рассматривается как один из основных материалов подложек для фильтров водородного топлива на сегодняшний день [4]. Материалы и методы. В рамках данного исследования рассматриваются свойства полученных керамик на основе Al2O3 методом искрового плазменного спекания (ИПС) с использованием прекерамических бумаг. Такой метод позволяет получать керамические материалы необходимой формы, а также регулировать их физико-химические свойства до необходимых значений.  Образец был получен из прекерамических бумаг на основе оксида алюминия методом искрового плазменного спекания при температуре 1600°C и давлении 50 МПа в течение 5 минут. Полученный образец представляет с собой диск, который в дальнейшем подвергался механической обработке 
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поверхности путем шлифовки и полировки для дальнейших исследований. Рентгеноструктурный анализ осуществлялся на дифрактометре Shimadzu XRD 7000S (CuKα излучение). Твердость измерялась методом Виккерса на микротвердомере KB 30S.  Результаты и их обсуждение. Был проведен качественный и количественный анализ кристаллической структуры образцов оксида алюминия. По результатам исследований видно, что был получен образец оксида алюминия (однофазный) с ромбоэдрической решеткой (α-Al2O3), размер кристаллитов составил 113,63 нм. Образец имеет крайне высокий разброс по твердости керамики в зависимости от места индентации, Такой разброс обусловлен пористостью образца. При индентировании в наиболее плотных областях значение средней твердости по образцу составляет 12,47 ± 2,8 ГПа. С помощью сканирующего электронного микроскопа Taskan Vega3 SBU, было выявлено наличие углерода в следах, которые остались вследствие разложения целлюлозы в процессе спекания. Целлюлоза имеет общую формулу C6H10O5 в первой степени полимеризации, то при сжигании помимо возможного выделения летучих угдеводородов, воды и CO2, формируется остаточный углерод с сохранением «реплики» исходной структуры волокна [5, 6]. В дальнейшем, чтобы избавиться от углерода был произведен отжиг образца при температуре 1400°C в течение 5 часов. После того как был произведен отжиг, образец поменял свой цвет с темно-серого на белый, что связанно с удалением углерода из образца. По данным рентгеноструктурного анализа в результате отжига вдвое был уменьшен размер кристаллитов с 113,63 до 48,06 нм. Параметры решетки остались практически идентичными с теми, что были до отжига. Изменилось микронапряжение с 0,001146 до 0,000886.  При этом морфология спеченных образцов изменилась – наблюдается формирование более крупных частиц порошка. В результате спекания происходит формирование спеченной структуры, характерной для оксида алюминия. Главным результатом стало именно удаление остаточного углерода. 

а б Рис. 1. РЭМ-изображения образцов до (а) и после (б) спекания при 1400 °С в течение 5 часов  
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Твердость так же была измерена после отжига. Средняя твердость по образцу до отжига составляет 12,47 ± 2,8 Гпа, а после отжига – 12,76 ± 3,5 Гпа, что находится в пределах погрешности измерений. Таким образом, твердость образцов остается неизменной, не смотря на проведение термической обработки. Зависимость твердости от пористости носит случайный характер, однако с увеличением пористости увеличивается разброс значений твердости. В данном случае после спекания разброс увеличился, кроме того, по данным морфологии, можно отметить, что качественно наблюдается рост несплошностей между частицами, размер которых увеличился после спекания.  Заключение. Были исследованы материалы, полученные методом искрового плазменного спекания (ИПС) из прекерамических бумаг на основе целлюлозы, наполненные порошком Al2O3. Было установлено, что после ИПС формируются темные образцы с остаточным аморфным углеродом. Дополнительное спекание позволило получить светлые безуглеродные образцы, что, однако, привело к изменению структуры материала. Влияние спекания на структуру образца несущественно и является типичным для исследуемого материала. Изменение структуры образца не приводит к существенному изменению твердости – значения до и после спекания находятся в пределах погрешности. Значения твердости соответствуют характерным значениям для Al2O3 [7], что указывает на высокую прочность межчастичных соединений после спекания и формирования монолитного каркаса, формирующего прочность изделий.  В дальнейшем планируется продолжить исследование полученных образцов, в частности установить влияние режимов термообработки на механические свойства образцов. В будущем будут использоваться различные технологии изготовления материалов на основе оксида алюминия, акцентированные на получение чистого водорода.  Исследование выполнено при финансовой поддержке Государственного задания в рамках научного проекта № FSWW-2021-0017.  СПИСОК ЛИТЕРАТУРЫ  1.  Sharma S., Ghoshal S.K., Hydrogen the future transportation fuel: from production to applications // Renew. Sustain. Energy Rev. – 2015. – № 43. – P. 1151–1158. 2. Liang C.Z., Chung T.S., Lai J.Y., A review of polymeric composite membranes for gas separation and energy production // Prog. Polym. Sci. – 2019. – № 97. – P 101141. 3. Tanaka D. A. P. et al. Metallic membranes for hydrogen separation // Current Trends and Future Developments on (Bio-) Membranes. – Elsevier, 2020. – P. 1-29. 4. Neha Pal, Madhu Agarwal, Karishma Maheshwari, Yogendra Singh Solanki, A review on types, fabrication and support material of hydrogen separation membrane // Proceedings. – 2020. – № 28. – P. 1386–1391. 5. Tang M. M., Bacon R. Carbonization of cellulose fibers—I. Low temperature pyrolysis // Carbon. – 1964. – Vol. 2. – №. 3. – P. 211-220. 6. Bacon R., Tang M. M. Carbonization of cellulose fibers—II. Physical property study // Carbon. – 1964. – Vol. 2. – №. 3. – P. 221-225. 7. Ramesh S., Siah L. F., Nor Azmah A. K. Sintering behaviour of slip-cast Al2O3–Y-TZP composites // Journal of materials science. – 2000. – Vol. 35. – №. 21. – P. 5509-5515. 


