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本发明属于高放射性废物固化体烧结技术

领域，具体提供了一种极细纳米A2B2O7结构高熵

陶瓷及其制备方法，其中制备方法包括：用燃烧

法制备纳米A2B2O7结构高熵陶瓷粉体；对粉体球

磨后进行预压，获得生坯；将生坯装配在超高压

烧结模具中形成装配体结构；将装配体结构放入

烧结炉内烧结，获得所需要的高熵A2B2O7结构高

熵块材。该方案可以将A2B2O7结构高熵块材的晶

粒尺寸控制在100纳米直到数十纳米以下，将对

高放废物固化研究，尤其锕系元素固化处理具有

巨大帮助，对核能事业的发展也将形成有力支

撑。
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1.一种极细纳米A2B2O7结构高熵陶瓷制备方法，其特征在于，包括以下步骤：

S1，用燃烧法制备纳米A2B2O7结构高熵陶瓷粉体；

S2，对粉体球磨后进行预压，获得生坯；

S3，将生坯装配在超高压烧结模具中形成装配体结构；

S4，将装配体结构放入烧结炉内烧结，获得所需要的高熵A2B2O7结构高熵块材。

2.根据权利要求1所述的极细纳米A2B2O7结构高熵陶瓷制备方法，其特征在于，所述S1

中的燃烧法以甘氨酸为燃烧剂。

3.根据权利要求1所述的极细纳米A2B2O7结构高熵陶瓷制备方法，其特征在于，所述S2

中球磨所采用的球磨介质为氧化锆球磨珠。

4.根据权利要求1所述的极细纳米A2B2O7结构高熵陶瓷制备方法，其特征在于，所述S2

具体包括：

S21，在预压模具中放入预定量的研磨后的粉体；

S22，将预压模具中的粉末压制成指定形状的生坯。

5.根据权利要求4所述的极细纳米A2B2O7结构高熵陶瓷制备方法，其特征在于，所述S2

具体包括：将0.02g粒度为11nm高熵粉体装入组装模具中形成指定形状的生坯。

6.根据权利要求1所述的极细纳米A2B2O7结构高熵陶瓷制备方法，其特征在于，所述S4

具体包括：

S41，将装配体放入多面顶压机中进行烧结；

S42，去除装配体中的模具，获得所需要的极细纳米A2B2O7结构高熵块材。

7.根据权利要求1所述的极细纳米A2B2O7结构高熵陶瓷制备方法，其特征在于，所述S4

中烧结参数为：

烧结压力为5‑10GPa，烧结温度400～800℃，保温时间10‑120min，升温速率为100℃/

min，升压速率为33MPa/min，烧结完后快速冷却至室温，即可获得所需要的极细纳米A2B2O7
结构高熵块材。

8.根据权利要求7所述的极细纳米A2B2O7结构高熵陶瓷制备方法，其特征在于，所述S4

具体包括：将烧结完成后的装配体取出，并除去模具和残留Pt套筒，获得直径2mm、高度2±

0.5mm的高熵陶瓷块材。

9.一种如权利要求1‑8任一项所述方法制备的极细纳米A2B2O7结构高熵陶瓷，其特征在

于，所述高熵陶瓷块体晶粒尺寸为100纳米直到数十纳米。

10.根据权利要求9所述的极细纳米A2B2O7结构高熵陶瓷，其特征在于，所述高熵陶瓷块

体晶粒的硬度为11.56GPa，晶粒大小为12nm；或

硬度为8.46GPa，晶粒大小为89nm；或

硬度为4.1GPa，晶粒大小为11nm。
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一种极细纳米A2B2O7结构高熵陶瓷及其制备方法

技术领域

[0001] 本发明涉及高放射性废物固化体烧结技术领域，更具体地，涉及一种极细纳米

A2B2O7结构高熵陶瓷及其制备方法。

背景技术

[0002] 军用核退役设施、核电产生的乏燃料后处理将产生了大量的高放射性废物，裂变

产物和锕系元素会对生物圈产生放射性危害。放射性废物安全有效的处置是世界各国关注

的重要课题，也是核工业健康，可持续发展的重要保证。目前公认的较为安全的方法是将放

射性废物固化后进行深地质处理。固化体应具有良好的机械强度和抗冲击性以确保固化体

在运输、储存或处置过程中的搬运安全。废物成分通常十分复杂，这就意味着理想的废物相

通常具有相对复杂的结构类型，具有许多不同大小和形状的配位多面体，并具有多种取代

方案，以允许通过放射性核素取代实现电荷平衡化合物。A2B2O7是一种复杂晶型氧化物，A、B

位离子可根据类质同相原理进行取代，为放射性核素进入烧绿石晶格提供依据,并且此类

陶瓷具有优异的化学和机械稳定性。大剂量重离子辐照研究发现，锆基(A2B2O7)具有更稳定

的抗辐照性能，B位锆离子形成了更稳定的缺陷萤石结构，在重离子辐照下展现出无序化的

萤石结构而不是直接坍塌形成非晶化结构。因此，制备具有优良化学稳定性、抗辐照性能和

机械性能的A2B2O7陶瓷固化体将有重要意义。

发明内容

[0003] 本发明针对现有技术中存在的如何制备具有优良化学稳定性、抗辐照性能和机械

性能的A2B2O7陶瓷固化体的技术问题。

[0004] 本发明提供了一种极细纳米A2B2O7结构高熵陶瓷制备方法，包括以下步骤：

[0005] S1，用燃烧法制备纳米A2B2O7结构高熵陶瓷粉体；

[0006] S2，对粉体球磨后进行预压，获得生坯；

[0007] S3，将生坯装配在超高压烧结模具中形成装配体结构；

[0008] S4，将装配体结构放入烧结炉内烧结，获得所需要的高熵A2B2O7结构高熵块材。

[0009] 优选地，所述S1中的燃烧法以甘氨酸为燃烧剂。

[0010] 优选地，所述S2中球磨所采用的球磨介质为氧化锆球磨珠。

[0011] 优选地，所述S2具体包括：

[0012] S21，在预压模具中放入预定量的研磨后的粉体；

[0013] S22，将预压模具中的粉末压制成指定形状的生坯。

[0014] 优选地，所述S2具体包括：将0.02g粒度为11nm高熵粉体装入组装模具中形成指定

形状的生坯。

[0015] 优选地，所述S4具体包括：

[0016] S41，将装配体放入多面顶压机中进行烧结；

[0017] S42，去除装配体中的模具，获得所需要的极细纳米A2B2O7结构高熵块材。
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[0018] 优选地，所述S4中烧结参数为：

[0019] 烧结压力为5‑10GPa，烧结温度400～800℃，保温时间10‑120min，升温速率为100

℃/min，升压速率为33MPa/min，烧结完后快速冷却至室温，即可获得所需要的极细纳米

A2B2O7结构高熵块材。

[0020] 优选地，所述S4具体包括：将烧结完成后的装配体取出，并除去模具和残留Pt套

筒，获得直径2mm、高度2±0.5mm的高熵陶瓷块材。

[0021] 本发明还提供了一种极细纳米A2B2O7结构高熵陶瓷，所述高熵陶瓷块体致密且晶

粒尺寸为100纳米直到数十纳米。

[0022] 优选地，所述高熵陶瓷块体晶粒的硬度为11.56GPa，晶粒大小为12nm；或

[0023] 硬度为8.46GPa，晶粒大小为89nm；或

[0024] 硬度为4.1GPa，晶粒大小为11nm。

[0025] 有益效果：本发明提供的一种极细纳米A2B2O7结构高熵陶瓷及其制备方法，其中制

备方法包括：用燃烧法制备纳米A2B2O7结构高熵陶瓷粉体；对粉体球磨后进行预压，获得生

坯；将生坯装配在超高压烧结模具中形成装配体结构；将装配体结构放入烧结炉内烧结，获

得所需要的高熵A2B2O7结构高熵块材。该方案可以将A2B2O7结构高熵块材的晶粒尺寸控制在

100纳米直到数十纳米以下，将对高放废物固化研究，尤其锕系元素固化处理具有巨大帮

助，对核能事业的发展也将形成有力支撑。

附图说明

[0026] 图1为利用本发明所述的制备高熵陶瓷块体材料的方法获得的一种纳米晶高熵烧

绿石块材断口SEM图；

[0027] 图2为利用本发明所述的制备高熵陶瓷块体材料的方法获得的一种纳米晶高熵烧

绿石块材断口TEM图；

[0028] 图3为利用本发明所述的制备纳米高熵陶瓷块体材料的方法获得的第三种纳米晶

高熵烧绿石块材断口SEM图。

具体实施方式

[0029] 下面结合附图和实施例，对本发明的具体实施方式作进一步详细描述。以下实施

例用于说明本发明，但不用来限制本发明的范围。

[0030] 本发明实施例提供了一种极细纳米A2B2O7结构高熵陶瓷制备方法，包括以下步骤：

[0031] S1，用燃烧法制备纳米A2B2O7结构高熵陶瓷粉体；燃烧法以甘氨酸为燃烧剂。

[0032] S2，对粉体进行先球磨后进行预压，获得生坯；球磨介质为氧化锆球磨珠。

[0033] S3，将生坯装配在超高压烧结模具中形成装配体结构；具体地，在预压模具中放入

适量的研磨后的粉末；将预压模具中的粉末压制成一定形状的生坯。

[0034] S4，将装配体结构放入烧结炉内烧结，获得所需要的高熵A2B2O7结构高熵块材。具

体地，将装配体放入多面顶压机中进行烧结；去除装配体中的模具，获得所需要的极细纳米

A2B2O7结构高熵块材。

[0035] 其中，烧结压力为5‑10GPa，烧结温度400～800℃，保温时间10‑120min，升温速率

为100℃/min，升压速率为33MPa/min。快速冷却至室温，获得所需要的A2B2O7结构极细纳米
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高熵陶瓷块体。高熵陶瓷块体晶粒尺寸控制在100纳米直到数十纳米几近全致密。

[0036] 下面针对不同的工艺分成3个实施例对极细纳米A2B2O7结构高熵陶瓷制备方法进

行详细阐述。

[0037] 实施例1

[0038] 如图1所示，一种极细纳米A2B2O7结构高熵陶瓷及其制备方法，该方法具体包括如

下步骤：

[0039] 1)用燃烧法制备纳米(La0.2Nd0.2Sm0.2Gd0.2Eu0.2)2Zr2O7高熵陶瓷粉体；

[0040] 其中的燃烧法以甘氨酸为燃烧剂；

[0041] 2)对制备的纳米的粉末球磨后进行预压，获得生坯；

[0042] 球磨介质为氧化锆球磨珠；

[0043] 将0.02g粒度为11nm高熵粉体装入组装模具中形成一定形状。

[0044] 3)将生坯装配在超高压烧结模具中形成装配体结构；

[0045] 3.1)将预压模具中的粉末压制成一定形状的生坯。

[0046] 3.2)将样品置入八面体模具内以适应碳化钨二级砧的切角。

[0047] 4)将模具放入烧结炉内烧结，获得所需要的高熵(La0.2Nd0.2Sm0.2Gd0.2Eu0.2)

2Zr2O7块材。

[0048] 4.1)将装配体放入多面顶压机中进行烧结；

[0049] 烧结压力为10GPa，烧结温度600℃，保温时间10min，升温速率为100℃/min，升压

速率为33MPa/min，快速冷却至室温。

[0050] 4.2)去除装配体中的模具，获得所需要的极细纳米

(La0.2Nd0.2Sm0.2Gd0.2Eu0.2)2Zr2O7高熵块材。

[0051] 将烧结完成后的装配体取出，并除去模具和残留Pt套筒，获得直径2mm、高度2±

0.5mm的高熵陶瓷块材。

[0052] 对制备的如图1、2所示的高熵陶瓷块材进行检测，其硬度为11.56GPa致密陶瓷，晶

粒大小约12nm。

[0053] 实施例2

[0054] 一种极细纳米A2B2O7结构高熵陶瓷及其制备方法该方法具体包括如下步骤：

[0055] 1)用燃烧法制备纳米(La0.2Nd0.2Sm0.2Gd0.2Eu0.2)2Zr2O7高熵陶瓷粉体；

[0056] 其中的燃烧法以甘氨酸为燃烧剂；

[0057] 2)对制备的纳米的粉末球磨后进行预压，获得生坯；

[0058] 球磨介质为氧化锆球磨珠；

[0059] 将0.02g粒度为11nm高熵粉体装入组装模具中形成一定形状。

[0060] 3)将生坯装配在超高压烧结模具中形成装配体结构；

[0061] 3.1)将预压模具中的粉末压制成一定形状的生坯。

[0062] 3.2)将样品置入八面体模具内以适应碳化钨二级砧的切角。

[0063] 4)将模具放入烧结炉内烧结，获得所需要的高熵(La0.2Nd0.2Sm0.2Gd0.2Eu0.2)

2Zr2O7块材。

[0064] 4.1)将装配体放入多面顶压机中进行烧结；

[0065] 烧结压力为10GPa，烧结温度800℃，保温时间10min，升温速率为100℃/min，升压
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速率为33MPa/min，快速冷却至室温。

[0066] 4.2)去除装配体中的模具，获得所需要的极细纳米

(La0.2Nd0.2Sm0.2Gd0.2Eu0.2)2Zr2O7高熵块材。

[0067] 将烧结完成后的装配体取出，并除去模具和残留Pt套筒，获得直径2mm、高度2±

0.5mm的高熵陶瓷块材。

[0068] 对制备的高熵陶瓷块材进行检测，其硬度为8.46GPa致密陶瓷，晶粒大小约89nm。

[0069] 实施例3

[0070] 如图2所示，一种制备极细纳米高熵(La0.2Nd0.2Sm0.2Gd0.2Eu0.2)2Zr2O7陶瓷块

体材料的方法，该方法具体包括如下步骤：

[0071] 1)用燃烧法制备纳米(La0.2Nd0.2Sm0.2Gd0.2Eu0.2)2Zr2O7高熵陶瓷粉体；

[0072] 其中的燃烧法以甘氨酸为燃烧剂；

[0073] 2)对制备的纳米的粉末球磨后进行预压，获得生坯；

[0074] 球磨介质为氧化锆球磨珠；

[0075] 将0.02g粒度为11nm高熵粉体装入组装模具中形成一定形状。

[0076] 3)将生坯装配在超高压烧结模具中形成装配体结构；

[0077] 3.1)将预压模具中的粉末压制成一定形状的生坯。

[0078] 3.2)将样品置入八面体模具内以适应碳化钨二级砧的切角。

[0079] 4)将模具放入烧结炉内烧结，获得所需要的高熵(La0.2Nd0.2Sm0.2Gd0.2Eu0.2)

2Zr2O7块材。

[0080] 4.1)将装配体放入多面顶压机中进行烧结；

[0081] 烧结压力为10GPa，烧结温度400℃，保温时间10min，升温速率为100℃/min，升压

速率为33MPa/min，快速冷却至室温。

[0082] 4.2)去除装配体中的模具，获得所需要的极细纳米

(La0.2Nd0.2Sm0.2Gd0.2Eu0.2)2Zr2O7高熵块材。

[0083] 将烧结完成后的装配体取出，并除去模具和残留Pt套筒，获得直径2mm、高度2±

0.5mm的高熵陶瓷块材。

[0084] 对制备的如图3所示的高熵陶瓷块材进行检测，其硬度为4.1GPa致密陶瓷，晶粒大

小约11nm。

[0085] 本发明实施例还提供了一种如前所述方法制备的极细纳米A2B2O7结构高熵陶瓷，

所述高熵陶瓷块体致密且晶粒尺寸为100纳米直到数十纳米。

[0086] 其中，高熵陶瓷块体晶粒的硬度为11.56GPa，晶粒大小为12nm；或

[0087] 硬度为8.46GPa，晶粒大小为89nm；或

[0088] 硬度为4.1GPa，晶粒大小为11nm.

[0089] 本发明的显著效果在于：本发明所述的一种极细纳米高熵烧绿石陶瓷块体材料的

方法，可以将高熵烧绿石陶瓷块体材料的晶粒控制在100纳米直到数十纳米，将对高放废物

固化研究，尤其锕系元素固化处理具有巨大帮助，对我国核能事业的发展也将形成有力支

撑。

[0090] 尽管已描述了本发明的优选实施例，但本领域内的技术人员一旦得知了基本创造

概念，则可对这些实施例作出另外的变更和修改。所以，所附权利要求意欲解释为包括优选
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实施例以及落入本发明范围的所有变更和修改。

[0091] 显然，本领域的技术人员可以对本发明进行各种改动和变型而不脱离本发明的精

神和范围。这样，倘若本发明的这些修改和变型属于本发明权利要求及其等同技术的范围

之内，则本发明也意图包括这些改动和变型在内。
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