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РАЗРАБОТКА МАТЕМАТИЧЕСКОЙ МОДЕЛИ ПРОЦЕССА СИНТЕЗА 
ПОЛИКРИСТАЛЛИЧЕСКОГО СВЕРХТВЕРДОГО МАТЕРИАЛА 
НА ОСНОВЕ КУБИЧЕСКОГО НИТРИДА БОРА ИЗ МОДИФИЦИРОВАННОГО 
АЛЮМИНИЕМ ВЮРЦИТНОГО НИТРИДА БОРА

Разработана математическая модель технологического процесса синтеза в условиях высоких дав-
лений P и температур T поликристаллического сверхтвердого материала на основе кубического ни-
трида бора (cBN). Сверхтвердый материал получен из порошка вюрцитного нитрида бора (wBN), 
модифицированного алюминием Al, являющимся инициатором процесса фазового превращения 
wBN→сBN. В результате моделирования рассчитаны граничные параметры Р и Т синтеза сверх-
твердого материала и необходимое количество добавки Al. Установлено, что синтез материала 
с твердостью на уровне 28–30 ГПа и трещиностойкостью в пределах 7–10 МПа·м1/2 необходимо 
осуществлять в диапазоне давлений 5–7 ГПа при температурах 2100–2250 °С, а содержание до-
бавки Al должно составлять 7,5–10,0 масс.%.
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Введение. Синтез поликристаллических сверх-
твердых материалов (ПСТМ) на основе cBN с за-
данными структурно-фазовым составом и физи-
ко-механическими характеристиками является 
важной задачей инструментального производ-
ства. Известно, что ПСТМ из cBN (PcBN), как 
правило, получают либо спеканием порошков 
cBN и композиций на их основе, либо за счет 
фазового превращения графитоподобного нит-

рида бора (hBN) или wBN в cBN в условиях вы-
соких P и T [1].

PcBN из wBN, известные под марками «гек-
санит-Р» (композит-10), «ПТНБ» (композит-09), 
«вюрцин», «вюрбон», получают методом горячего 
прессования порошка wBN в условиях высоких P 
и T, при которых происходит частичное или пол-
ное превращение wBN в cBN. Отличительной 
особенностью таких ПСТМ является их мелкозер-
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нистая (нанодисперсная) структура, дающая воз-
можность эксплуатировать данный материал при 
значительных ударных нагрузках [2].

На физико-механические свойства PcBN вли-
яет структура материала, которая определяется 
механизмами фазового превращения wBN→сBN, 
зависящими, в свою очередь, от параметров термо-
барической обработки [3]. На режимы фазового пре-
вращения может влиять и использование различных 
активирующих добавок. Известно, что применение 
добавок сBN, B, TiB2 может способствовать как не-
значительному снижению T фазового превращения 
wBN в сBN при заданном давлении, так и приво-
дить к повышению P и T превращения [4].

Повысить эффективность превращения 
wBN →сBN в процессе спекания под давлением 
позволяет прокатка исходных порошков wBN [5], 
введение в реакционную шихту ультрадисперс-
ных порошков алмаза [6], а также механоактива-
ция wBN, в т. ч. с добавками наноалмазов [7].

В [8] было показано, что предварительное хими-
ко-термическое модифицирование порошков hBN 
или wBN алюминием способствует более значитель-
ному снижению параметров фазового превращения 
указанных стадий в сBN и формированию поликрис-
таллического материала на его основе с высоким 
уровнем микротвердости и трещиностойкости.

Поскольку PcBN получают с использованием 
дорогостоящей оснастки при экстремально высо-
ких P и T, задача определения оптимальных па-
раметров синтеза таких ПСТМ, обеспечивающих 
их минимальную себестоимость при заданном 
уровне эксплуатационных показателей материала, 
представляется актуальной.

Цель работы — разработка экспериментально- 
статистической модели получения PcBN из wBN, 
модифицированного Al в условиях высоких P и T.

Методики и исходные материалы. В каче-
стве исходного материала для синтеза ПСТМ при-
меняли наноструктурный порошок wBN динами-
ческого синтеза производства ПАО «Запорожский 
абразивный комбинат» (Украина) с размером зерен 
0,1–0,3 мкм. Общее содержание нитрида бора (BN) 
в исходном порошке составляет 98,0–98,9 % при 
содержании фазы wBN в диапазоне 95,5–96,1 %.

Далее на порошок wBN химико-термическим 
способом наносили инициатор фазового превраще-
ния, в качестве которого был выбран Al. Для этого 
к навеске порошка wBN добавляли порошок алюми-

ниевой пудры по ГОСТ 5494-95 [9] в пределах кон-
центраций 5–10 масс. %, перемешивали и осущест-
вляли отжиг смеси в герметичном контейнере в парах 
галогенидов Al при T = 900 °С в течение 1,5–3,0 ч.

Обработку wBN после модифицирования в усло-
виях высоких P и T проводили в аппарате высокого 
давления типа «наковальня с лункой» при P в диапа-
зоне 4–7 ГПа и T до 2200 °С. В качестве среды, пере-
дающей давление, служил контейнер из литографс-
кого камня, внутри которого помещался трубчатый 
графитовый нагреватель с исследуемым материалом.

Микротвердость по Виккерсу и трещиностой-
кость исследуемых образцов измерялись на микро-
твердомере ПМТ-3. Измерения микротвердости 
осуществлялись по ГОСТ 9450-76 [10] и с нагруз-
кой 50–200 г. Погрешность измерений составляла 
±5 %. Определение коэффициента трещиностой-
кости или вязкости разрушения K1c спеченных ком-
позитов выполнены при нагрузке 200 г.

Результаты и их обсуждение. Математиче-
скую модель уравнения отклика от независимых 
переменных с учетом эффектов их взаимодействий 
и ошибки эксперимента представляем в виде поли-
нома 2-й степени:

где y — параметр оптимизации; k — число факто-
ров; i, l — номера факторов, i ≠ l; xi, xl — варьируе-
мые факторы; b0, bi, bil, bii — коэффициенты регрес-
сии, описывающие направление и степень влияния 
каждого из факторов на параметр оптимизации.

Для создания модели процесса получения ПСТМ 
в виде полинома 2-й степени реализован некомпози-
ционный план 2-го порядка. Использование неком-
позиционных планов, предусматривающих всего 
три уровня варьирования факторов (+1; 0; –1), упро-
щает и удешевляет проведение эксперимента. Не-
композиционные планы характеризуются наличием 
в строках матрицы планирования большого числа 
нулей, в результате чего существенно упрощается 
вычисление коэффициентов модели [11, 12].

На основе априорной информации были выб-
раны уровни и интервалы варьирования факторов 
(таблица 1).

Матрица некомпозиционного плана 2-го по-
рядка для трех факторов представлена в таблице 2.

В соответствии с условиями опытов (см. таб-
лицу 2) проводили термобарическое спекание моди-
фицированного wBN и замеряли значения твердости 

Факторы (параметры) Кодовое 
обозначение

Интервалы 
варьирования

Уровни факторов
основной 0 верхний +1 нижний –1

Температура спекания T, °С х1 250 2000 2250 1750
Давление P, ГПа х2 1,5 5,5 7,0 4,0
Количество добавки порошка алюминия 
СAl, масс.% х3 2,5 7,5 10 5

Таблица 1 — Уровни и интервалы варьирования факторов
Table 1 — Levels and intervals of factor variation
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и коэффициента трещиностойкости. Значения YHV 
и YK1c, указанные в таблице 2, получены как средние 
из трех измерений.

По данным опытов, проведенных согласно мат-
рице планирования, получена модель, характери-
зующая зависимость YHV от исследуемых факторов 
процесса, представляющая полином 2-й степени:

Коэффициенты модели вычисляли по приве-
денным в [11] формулам:

После вычислений получены следующие значе-
ния коэффициентов уравнения регрессии (с окру-
глением до двух знаков после запятой):

Дисперсию s2{YHV} параметра оптимизации опре-
де ляли по результатам опытов в центре плана (см. таб-
лицу 2, № опыта 5; 10; 15). Для вычисления диспер-
сии s2{YHV} составлена вспомогательная таб лица 3.

Дисперсии, характеризующие ошибки в опре-
делении коэффициентов уравнения регрессии, вы-
числяли по приведенным в [11] формулам при числе 
факторов k = 3. Получены следующие значения дис-
персий:

(1)

Для проверки значимости коэффициентов мо-
дели находим их доверительные интервалы. Дове-
рительный интервал Δb0 коэффициента b0 находим 
по выражению

где tT — табличное значение критерия Стьюдента 
(при числе степеней свободы f = 30 и 5-процент-
ном уровне значимости tT = 2,04):

f = (n – 1)·N = (3 – 1)·15 = 30,
где N — число опытов в матрице планирования; 
n — число параллельных опытов.

Аналогично определяем доверительные ин-
тервалы коэффициентов bi, bil, bii:

Коэффициент значим, если его абсолютная ве-
личина больше доверительного интервала. Коэф-
фициенты b13 и b23 меньше доверительного интер-
вала, поэтому их можно признать статистически 
незначимыми и исключить из уравнения регрес-
сии. Тогда уравнение регрессии (1) получает вид:

YHV = 26,27 + 3,28x1 + 13,34x2 + 1,49x3 + 
+ 4,08x1x2 + 2,64x1

2 – 9,43x2
2 + 1,82x3

2.
(2)

№ опыта 
в центре 

плана
YHV

5 25,1
26,3

–1,2 1,36
10 28,2 1,9 3,74
15 25,5 –0,8 0,59

Таблица 3 — Вспомогательная таблица для расчета s2{YHV}
Table 3 — Auxiliary table for calculating s2{YHV}

№ опыта x0 x1 x2 x3 x1x2 x1x3 x2x3 x1
2 x2

2 x3
2 YHV, ГПа YK1c, МПа·м1/2

1 + + + 0 + 0 0 + + 0 39,6 12,2
2 + + – 0 – 0 0 + + 0 4,8 2,7
3 + – + 0 – 0 0 + + 0 26,0 5,9
4 + – – 0 + 0 0 + + 0 7,5 7,2
5 + 0 0 0 0 0 0 0 0 0 25,1 7,0
6 + + 0 + 0 + 0 + 0 + 36,0 11,0
7 + + 0 – 0 – 0 + 0 + 33,1 10,4
8 + – 0 + 0 – 0 + 0 + 29,3 5,2
9 + – 0 – 0 + 0 + 0 + 24,5 5,0
10 + 0 0 0 0 0 0 0 0 0 28,2 7,5
11 + 0 + + 0 0 + 0 + + 34,0 8,2
12 + 0 + – 0 0 – 0 + + 30,0 7,4
13 + 0 – + 0 0 – 0 + + 5,4 3,1
14 + 0 – – 0 0 + 0 + + 5,2 3,0
15 + 0 0 0 0 0 0 0 0 0 25,5 6,8

Таблица 2 — Матрица планирования и результаты опытов
Table 2 — Planning matrix and results of experiments
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Адекватность полученной модели проверяем 
по F-критерию Фишера. Для вычисления диспер-
сии адекватности sад

2  находим сумму квадратов от-
клонений sR расчетных значений ŶHV от экспери-
ментальных YHV во всех точках плана (таблица 4). 
Расчетные значения ŶHV определяем по выраже-
нию (2), sE = 5,69 (см. таблицу 3).

Находим дисперсию:

где N — общее количество опытов; k' — количе-
ство коэффициентов аппроксимирующего поли-
нома (количество значимых факторов); n0 — коли-
чество опытов в центре плана.

Дисперсия  (см. таблицу 3), по-
этому расчетное значение F-критерия:

Табличное значение F-критерия при 5-процент-
ном уровне значимости и числах степеней свобо-
ды для большей дисперсии m1 = N – k' – n0+ 1 = 5, 
меньшей дисперсии m2 = n0 – 1 = 2, FT = 19,37. Так 
как FР < FТ, полученная модель (2) адекватна при 
5-процентном уровне значимости.

Анализ уравнения (2) показывает, что в преде-
лах установленных интервалов варьирования фак-
торов увеличение фактора x1 в большей степени 
влияет на увеличение показателя твердости, чем 
у факторов x2 и x3, однако в связи с наличием квад-
ратичных членов в уравнении (2) зависимость эта 
носит нелинейный характер, что наиболее сильно 
проявляется через фактор x1.

Для удобства интерпретации полученных ре-
зультатов и использования уравнения (2) для прак-
тических расчетов необходимо перейти от кодиро-
ванных значений факторов (x1, x2, x3) к натуральным 
значениям (T, P, СAl). Для этого использовали следу-
ющие формулы:

где T0, P0, СAl0 — натуральные значения факторов 
на основных уровнях; ΔT, ΔP, ΔСAl — значения 
интервалов варьирования.

Таким образом, в соответствии с таблицей 1,

С учетом перехода к натуральным значениям 
факторов уравнение регрессии (2) примет вид:

YHV = 100,49 – 0,0747·T + 0,22∙P – 2·СAl + 
+ 0,0027∙T·P – 0,000016∙T2 – 0,45∙P2 + 0,16∙СAl

2

Аналогично получено уравнение регрессии 
для YK1c:

YK1c = 7,1 + 1,63x1 + 2,21x2 + 2,7x1x2 + 
+ 1,19x1

2 – 1,29x2
2 – 0,39x3

2.

Полученная модель адекватна при 5-процент-
ном уровне значимости, так как

После перехода от кодированных значений фак-
торов (х1, х2, х3) к натуральным (T, P, СAl) уравне-
ние (4) примет вид:

YK1c = 66,32 + 0,000016∙T2 – 0,45∙P2 – 0,16∙СAl
2 + 

+ 0,0027∙T·P – 0,0747∙T + 0,22∙P + 2,4·СAl.
Анализ уравнения (5) показывает, что в преде-

лах установленных интервалов варьирования уве-
личение фактора х1 также в большей степени влияет 
на увеличение коэффициента трещиностойкости, 
чем факторы х2 и х3, однако в связи с наличием 
квад ратичных членов в уравнении (5) зависимость 
эта носит нелинейный характер, что наиболее силь-
но проявляется через фактор х1.

Уравнения регрессии (3) и (5) можно исполь-
зовать для выбора технологических режимов тер-
мобарического спекания ПСТМ, обеспечивающих 
оптимальные значения твердости и коэффициента 
трещиностойкости в зависимости от исследуемых 
факторов (T, P, СAl). На рисунках 1 и 2 представ-
лены полученные с помощью уравнений (3) и (5) 
графические зависимости твердости и коэффици-
ента трещиностойкости от исследуемых факторов. 
При построении поверхности откликов (программа 
SigmaPlot 12) варьировались только два фактора.

Из рисунков 1 и 2 видно, что с ростом темпе-
ратуры спекания T микротвердость материала по-
вышается до определенного значения; дальнейшее 

(3)

(4)

(5)

№ 
опыта YHV ŶHV YHV – ŶHV

1 39,6 40,2 −0,6 0,3
2 4,8 5,3 −0,5 0,3
3 26,0 25,5 0,5 0,3
4 7,5 6,9 0,6 0,3
5 25,1 26,3 −1,2 1,4
6 36,0 35,5 0,5 0,3
7 33,1 32,5 0,6 0,3
8 29,3 28,9 0,4 0,1
9 24,5 26,0 −1,5 2,1
10 28,2 26,3 1,9 3,7
11 34,0 33,5 0,5 0,3
12 30,0 30,5 −0,5 0,3
13 5,4 6,8 −1,4 2,0
14 5,2 3,8 1,4 1,9
15 25,5 26,3 −0,8 0,6

Таблица 4 — Вспомогательная таблица для вычисления sR
Table 4 — Auxiliary table for calculating sR
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Рисунок 1 — Зависимость твердости YHV 
от технологических факторов (T, P, CAl): а — изменение YHV 

от T и P (CAl = 7,5 масс. %); b — изменение YHV от T и CAl (P = 5,5 ГПа); 
c — изменение YHV от P и CAl (T = 2000 °С)

Figure 1 — Dependence of the hardness YHV on technological 
factors (T, P, CAl): а — variation YHV with T and P (CAl = 7.5 wt.%); 
b — variation YHV with T and CAl (P = 5.5 GPa); c — variation YHV 

with T and CAl (T = 2,000 °C)
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Рисунок 2 — Зависимость трещиностойкости YK1c 
от технологических факторов (T, P, CAl): а — изменение YK1c 

от T и P (CAl = 7,5 масс. %); b — изменение YK1c от T и CAl (P = 5,5 ГПа); 
c — изменение YK1c от P и CAl (T = 2000 °С)

Figure 2 — Dependence of crack resistance of YK1c on technological 
factors (T, P, CAl): а — variation YK1c with T and P (CAl = 7.5 wt.%); 
b — variation YK1c with T and CAl (P = 5.5 GPa); c — variation YK1c 

with T and CAl (T = 2,000 °С)
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увеличение T приводит к снижению микротвер-
дости как вследствие рекристаллизации зерен 
cBN, так и в результате образования в материале 
hBN [13]. Изменение Р и концентрации добавки 
СAl также приводят к изменению значений микрот-
вердости, но в меньшей степени. При этом зна-
чения микротвердости материала HV достигают 
28,5–30,4 ГПа при T = 2100–2250 °С, P = 5,5–7,0 
ГПа и СAl = 7,5–10,0 масс. %.

Основным фактором, определяющим величину 
коэффициента трещиностойкости PcBN, является 
Р, а Т и СAl оказывают меньшее влияние (см. рису-
нок 2). Значения К1с в пределах 7,5–10,3 МПа·м1/2 
материала достигаются при T = 2100–2250 °С, 
P = 5,5–7,0 ГПа и СAl = 7,5–9,5 %. Сверхтвердый ма-
териал с достигнутым уровнем свойств может быть 
использован для лезвийной обработки закаленных 
до уровня 55–64 HRC сталей [14]. Дальнейшее 
увеличение микротвердости и трещиностойкости 
PcBN сопряжено с повышением давления и темпе-
ратуры спекания, что технически усложняет задачу 
получения сверхтвердого материала и увеличивает 
его себестоимость.

Заключение. На основании полученных резуль-
татов показано, что для синтеза PcBN с микротвер-
достью на уровне 28,5–30,4 ГПа и коэффициентом 
трещиностойкости в диапазоне 7,5–10,3 МПа·м1/2 
параметры процесса спекания в условиях высоких 
P и T должны находиться в следующих пределах: 
Р = 5,5–7,0 ГПа, T = 2100–2250 °С, а количество 
добавки Al необходимо варьировать в диапазоне 
СAl = 7,5–10,0 масс. %. Практическая проверка по-
лученной экспериментально-статистической моде-
ли показала ее адекватность в пределах выбранных 
интервалов варьирования технологических пара-
метров спекания при высоких P и T.
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DEVELOPMENT OF A MATHEMATICAL MODEL OF THE SYNTHESIS 
OF A POLYCRYSTALLINE SUPERHARD MATERIAL BASED ON CUBIC 
BORON NITRIDE FROM WURZITE BORON NITRIDE MODIFIED WITH 
ALUMINUM

A mathematical model is developed for the technological process of synthesis under conditions of high 
pressures P and temperatures T of a polycrystalline superhard material based on cubic boron nitride (cBN). 
The superhard material is obtained from a wurtzite boron nitride (wBN) powder modified with alumi-
num Al, which is the initiator of the wBN→сBN phase transformation process. As a result of modelling, 
the boundary parameters Р and Т of the superhard material synthesis and the required amount of alu-
minum addition are calculated. It has been established that the synthesis of a material with a hardness 
of 28–30 GPa and crack resistance in the range of 7–10 MPa·m1/2 is carried out in the pressure range of 
5–7 GPa at temperatures of 2.100–2.250 °C, and the aluminum additive content should be 7.5–10.0 wt.%.
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