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摘 要 以3D打印网络结构SiC预制体结合Al-Mg合金的熔体浸渗工艺,制备出互穿网络结构SiC/Al-Mg复合材料,表征了复合材

料的微观组织、力学性能和摩擦性能,分析了浸渗温度的影响。结果表明,在910~950℃,铝合金能完全浸渗3D打印的层级网络结

构SiC,复合材料微观组织由互穿的铝合金和“壳-芯”结构网络框架构成。提高浸渗温度促进了反应发生和组织均匀,浸渗温度为930
℃时,SiC/Al-Mg复合材料综合性能最佳,抗压强度和硬度(HV)达到425MPa和557,磨损率为3.37×10-7cm3/(N·m)。
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Abstract:TheinterpenetratingnetworkSiC/Al-Mgcompositeswerepreparedby3D-printednetworkSiCpreform
combinedwiththemeltinfiltrationprocessofAl-Mgalloy.Themicrostructure,mechanicalpropertiesandfric-
tionpropertiesofthecompositeswerecharacterized,andtheeffectsofinfiltrationtemperaturewasanalyzed.The
resultsindicatethatAlalloycanfullypermeateSiCwith3Dprintedhierarchicalnetworkstructurefrom910℃to
950℃,andthemicrostructureofcompositeiscomposedofinterpenetratingAlalloyand“shell-core”network
frame.Theincreaseofinfiltrationtemperaturepromotesthereactionandtheuniformityofmicrostructure.When
thetemperatureis930℃,theSiC/Al-Mgcompositehastheoptimalcomprehensiveproperties,wherecompres-
sivestrengthandhardnessofthecompositesreach425MPaand557HV,respectively,andthewearrateis
3.37×10-7cm3/(N·m).
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  近年来,三维互穿网络结构SiC/Al复合材料因其

特殊的微观结构和优异的综合性能而受到关注[1,2]。
不同于SiC颗粒弥散分布于Al基体相中的常规复合材

料[3],互穿网络复合材料中SiC相和铝合金相在三维空

间中是连续的,并相互渗透形成网络结构,SiC相和铝

合金之间的协同作用使复合材料具有良好的综合性能,
如较高的强度和断裂韧度以及良好的耐磨性和抗热震

性等。
制备互穿网络SiC/Al复合材料的前提和关键是网

络结构SiC预制体的制备;3D打印工艺由于复杂结构

成形能力强和材料适用性广等特点,已经成为复合材料

预制体制备及新型复合材料开发的新兴热点。路建宁

等[4]基于SiC陶瓷浆料挤出的3D打印工艺制备网络

结构SiC预制体,经熔体压力浸渗后获得SiC/A356复

合材料,发现A356铝合金均匀熔渗到SiC骨架中,SiC
与A356铝合金基体结合紧密,但没有对性能进行测

试。LIS等[5]用DirectInkWriting(DIW)法制备了具

有三维互穿通道的多孔SiC预制件,结合无压浸渗法制

备得到3D-SiC/Al复合材料,弯曲强度最高达330.3
MPa。张恒[6]利用DIW法制备了高体积分数(36%)的

SiC复合浆料,结合反应熔渗方式制备了SiC陶瓷复合

材料。金属熔体在预制体中的良好浸渗是制备互穿网
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络SiC/Al复合材料的另一个关键问题。无压浸渗工艺

简单易行、可自发进行[7],对预制体结构可能造成的破

坏最小,其难点在于促进SiC和铝合金熔体之间的润湿

性并抑制有害界面反应的发生[8]。铝合金中的 Mg可

以减少熔体表面的氧化铝层,使熔体与SiC表面相接

触,是铝合金在SiC预制体中实现良好润湿的关键[9]。

RENSB等[10]研究了 Mg含量对铝合金无压浸渗多孔

SiCp预制件的浸润动力学和速率的影响,发现随着 Mg
含量从0增加到8%,浸渗更加容易,但当 Mg含量高

于8%时,Mg含量的提高对促进浸渗的作用不明显。
浸渗温度对浸渗效果也具有很大的影响。徐斌[11]研究

发现,当温度高于800℃时铝合金液才能够自发浸渗到

SiC增强体中。
本课题基于3D打印的网络结构SiC预制体和无

压浸渗工艺,制备互穿网络SiC/Al复合材料。为保证

无压浸渗的自发进行,采用Al-10Mg合金并在N2气氛

下浸渗。主要研究了SiC/Al-10Mg复合材料的微观组

织和性能,并分析浸渗温度的影响,为结合3D打印和

无压浸渗开发新型网络互穿复合材料提供参考。

1 试验材料和方法

1.1 试验材料

试验原材料为SiC粉末(平均粒径为0.45μm)、工

业纯铝(99.7%,质量分数)、纯镁(99.95%)。以工业纯

铝和纯镁为原材料配制出Al-10Mg合金。表1为SiC
浆料中各组分的含量。将SiC粉末加入由卡拉胶水溶

液、四甲基氢氧化铵溶液、聚乙二醇、丙三醇和去离子水

组成的混合液中,使用行星式球磨机球磨19h,得到水

基SiC浆料。用浓HCl溶液调节浆料pH值,使其成为

膏体状。
表1 SiC浆料中各组分的含量

Tab.1 ContentofeachcomponentinSiCslurry %
φB

SiC
卡拉胶
水溶液

四甲基氢
氧化铵溶液

聚乙二醇 丙三醇 去离子水

40~45 10~14 2.5~4.5 0.8~1.0 4~8 余量

1.2 SiC/Al-10Mg复合材料制备工艺

SiC预制体的3D打印工艺和设计模型见图1。将

制备好的SiC浆料注入3D打印机的料筒中,并以一定

的速度挤出。挤出头根据STL文件分层切片的轨迹数

据沿X-Y 方向移动,挤出体层层堆积形成SiC预制体

毛坯(见图1c)。用真空冷冻干燥机将打印好的预制体

毛坯在-30℃和50Pa的真空度下冷冻干燥24h,然
后用管式电阻炉在1350℃烧结3h获得SiC预制体。

  将SiC预制体固定在内径为20mm的石墨坩埚底

部,预制体上放置Al-10Mg合金棒,然后将坩埚放入真

空管式炉内,在氮气气氛下进行铝合金的无压浸渗。氮

(a)3D打印工艺示意图 (b)预制体设计模型 (c)预制体毛坯

图1 3D打印工艺及SiC预制体

Fig.1 3DprintingprocessandSiCpreform

气流量为600mL/min,升温速率为10℃/min,升温到

预定温度后保温4h,然后以10℃/min降温至室温,获
得互穿网络结构的SiC/Al-10Mg复合材料。

1.3 试样表征

用QuantaFEG-450型扫描电镜分析试样的微观

组织;利用D8DISCOVER型X射线衍射仪分析物相

组成;使用EPMA1600电子探针分析复合材料的元素

分布;用Archimedes排水法测定复合材料的密度。
用HV-1000B显微硬度仪测试维氏硬度,取6个测

试点数据的平均值;用 WDW-300J电子万能试验机测

试抗压强度,试样尺寸为ϕ2.5mm×5mm,取3个试样

的平均值;根据ASTMG133-05(2016)标准,用 UMT-
2MT摩擦试验机测试摩擦性能,摩擦副为ϕ9.525mm
的Si3N4,外加载荷为25N,用 MicroXAM-800非接触

式光学轮廓仪测量磨痕的轮廓度。

2 试验结果和讨论

2.1 SiC预制体的微观结构

SiC预制体由ϕ0.8mm的挤出丝分层堆积而成,
分层厚度为0.6mm。图2为3D打印的SiC预制体和
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高温烧结后的SiC预制体表观形貌及组织。可以看出,
挤出丝搭建为三维网络结构,挤出丝均匀平直,网络结

构清晰,与设计形状相符,无明显变形。从图2b可见,
经高温烧结过程,预制体没有发生明显的变化,仍然保

持3D打印毛坯的网络结构,没有变形和开裂。从图2c
看出,挤出丝内的SiC粉末形成了连续的微孔结构,相
邻的颗粒通过烧结颈连接。这样的烧结既使SiC预制

体具有一定的强度,又没有完全致密化,只有颗粒间的

颈缩,在宏观上不会造成挤出丝及预制体的明显收缩,
也不会导致预制体毛坯在烧结和冷却过程的应力开裂。
因此,3D打印SiC预制体具有层级结构的多孔结构,宏
观上是由挤出丝构成的多孔网络结构,挤出丝内部是

SiC颗粒构成的微孔网络结构,合金熔体浸渗不仅要填

充SiC挤出丝间的大孔网络,还要渗入SiC颗粒间的微

孔网络,才能形成致密的复合材料。

(a)3D打印预制体 (b)烧结后预制体 (c)烧结预制体的微观结构

图2 SiC预制体的表观形貌和微观结构

Fig.2 SurfacemorphologyandmicrostructureofSiCpreform

  图3为SiC预制体的 XRD图谱。可以看出,在

1350℃烧结3h后,SiC预制体与 O2 反应生成了

SiO2[12]。

图3 SiC预制体的XRD图谱

Fig.3 XRDpatternsofSiCpreform

  因此预制体实际上是由表面覆盖有SiO2的SiC颗

粒组成的。SiC表面的SiO2氧化膜可以阻止SiC和Al
熔体的直接接触,有效抑制了界面脆性相 Al4C3的形

成[13],故而改善了复合材料的性能。由于SiO2与铝合

金的润湿性比SiC更好[14],SiC颗粒表面的SiO2层也

有助于铝合金熔体的浸渗以及减少界面缺陷。

2.2 SiC/Al-10Mg复合材料的组织

当温度低于800℃时,铝合金熔体表面的Al2O3膜
会阻碍熔体在SiC颗粒表面的润湿,浸渗基本不会发

生[14]。当温度升高到900℃时,Al和 Al2O3可与 O2
反应生成Al2O[15]。Al2O从Al2O3氧化膜中挥发可以

使膜层破裂,Al液有机会与SiC预制体接触并润湿SiC
颗粒表面,从而在预制体内形成浸渗。无压浸渗的发生

是一个熔体前沿在预制体中逐渐润湿并推进的过程,因
此需要一定的浸渗时间完成浸渗过程,浸渗温度较高时

浸渗速度较快。在900℃下SiC预制体的浸渗试验表

明,Al-10Mg合金可以在SiC预制体中发生不完全浸

渗,因此在900℃下浸渗4h不能保证SiC预制体的完

整浸渗。将浸渗温度提高到910、930和950℃时,制备

得到的SiC/Al-10Mg复合材料纵截面见图4,箭头方向

表示浸渗方向。图中截面选取位置为预制体框架的挤

出丝相交位置,在这个位置挤出丝纵横相交,间隙最窄,
浸渗难度最高。可以看到,在910~950℃保温4h,SiC
预制体中网络框架间隙都可以被Al-10Mg合金熔体完

全填充,而且无压浸渗后SiC陶瓷的结构特征保持良

好。由于预制体中最窄间隙部分可以被完全浸渗,说明

整个复合材料都浸渗良好。复合材料中,Al-10Mg铝

合金与SiC框架形成了互穿网络结构,即两者在三维空

间内分别是连续的。

(a)浸渗温度为910℃

(b)浸渗温度为930℃

(c)浸渗温度为950℃

图4 不同浸渗温度下互穿网络SiC/Al-10Mg
复合材料纵截面形貌

Fig.4 Longitudinalsectionmorphologyofinterpenetrating

networkSiC/Al-10Mgcomposites

  互穿网络结构SiC/Al-10Mg复合材料中,除图4
中挤出丝相交位置外,其余大部分位置是铝合金包围
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SiC挤出丝的结构形式,在这些位置任意选取挤出丝与

铝合金的界面附近微观组织见图5。可见铝合金和SiC
挤出丝界面结合良好,并形成了一定厚度的反应层,反
应层内为SiC/Al合金复合组织。Al-10Mg合金在SiC
挤出丝内颗粒间微孔内也形成了较完全的浸渗,只有少

量的微孔。因此在互穿网络复合材料中,图4中深色的

框架从微观尺度上实际上也是SiC/Al复合材料,这个

复合材料网络框架和浅色的铝合金形成互穿,因此复合

材料为层级结构互穿网络复合材料。

  另外从图5还可以看出,SiC预制体网络中每根挤

出丝在无压浸渗后,形成了“壳-芯”结构:在与铝合金相

邻的界面附近,形成了一层厚10~30μm的反应层,壳
层组织较为均匀;壳层之内是较明显的SiC/Al-10Mg
合金复合材料,SiC颗粒保持预制体中的形态,铝合金

浸渗入SiC颗粒间隙中,组织中SiC颗粒的不均匀分布

是冷冻干燥过程中膏体中水分冷冻形成的冰晶导致的。
随着浸渗温度提高,壳层的厚度越大,说明壳层是熔体

与SiC反应形成的,浸渗温度的提高促进了反应发生。
浸渗温度为910℃时反应程度较低,反应层无明显的分

层区域,而浸渗温度为930℃和950℃的反应层可观察

到明显的分层区域。相比于930℃时的壳层,950℃时

壳层厚度大大增加且更疏松。

(a)910℃ (b)930℃ (c)950℃

图5 不同浸渗温度下复合材料在SiC/Al界面附近的微观组织

Fig.5 MicrostructureofthecompositeneartheSiC/Al
interfaceatdifferentimpregnationtemperatures

  因此,互穿网络SiC/Al-10Mg复合材料的微观组

织可以分为3个部分:由预制体网络框架内填充的铝合

金熔体凝固后形成的铝合金部分;由铝合金熔体与SiC
挤出丝外层反应形成的复合壳层;由铝合金熔体在挤出

丝内的SiC颗粒间浸渗形成的SiC/Al复合内芯。

  图6~图8分别为910、930、950℃下的SiC/Al复

合材料微观组织的电子探针面扫描结果。可以看出,合
金主要由Al元素组成,其中鱼骨状第二相主要是 Mg
元素和Si元素,N元素主要分布在合金内,但基本没有

O元素;复合壳层的组成元素主要是 Mg、Si、Al和C,
其中,Si元素和Mg元素是3个部分中含量最多的,Al

(a)组织形貌 (b)Al (c)C (d)Mg

(e)Si (f)N (g)O

图6 浸渗温度为910℃下SiC/Al复合材料SEM形貌及电子探针面扫描

Fig.6 SEM morphologiesandEPMAsurfacescanningofSiC/Alcompositesatimpregnationtemperatureof910℃

元素最少;复合内芯主要是 Mg、Si、Al和C元素,分布

比较均衡。

  图9为SiC/Al复合材料的XRD图谱。可以看出,

3个部分的组织为:合金部分由铝合金和 Mg2Si第二相

组成;复合壳层由 Mg2Si、MgAl2O4 和少量SiC、Al合

金组成;复合内芯主要由SiC和铝合金组成,有少量的

Mg2Si。在复合材料组织中,还有一些Si相在铝合金的

凝固结晶过程中形成。根据成分和物相分析,未发现

Al4C3 相的存在,因此在复合材料制备过程中无有害相

Al4C3 生成或者生成量极小。
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(a)SEM形貌 (b)Al (c)C (d)Mg

(e)Si (f)N (g)O

图7 浸渗温度930℃下SiC/Al复合材料SEM形貌及电子探针面扫描

Fig.7 SEM morphologiesandEPMAsurfacescanningofSiC/Alcompositesatimpregnationtemperatureof930℃

(a)SEM形貌 (b)Al (c)C (d)Mg

(e)Si (f)N (g)O
图8 浸渗温度950℃下SiC/Al复合材料SEM形貌及电子探针面扫描

Fig.8 SEM morphologiesandEPMAsurfacescanningofSiC/Alcompositesatimpregnationtemperatureof950℃

图9 不同浸渗温度下SiC/Al复合材料的XRD图谱

Fig.9 XRDpatternsofSiC/Alcompositesat
differentimpregnationtemperatures

2.3 SiC/Al-10Mg复合材料的力学性能

SiC/Al-10Mg复合材料的抗压强度和硬度测试结

果见表2。可以看出,浸渗温度为930℃的复合材料性

能较好,抗压强度为425MPa,硬度(HV)为557。表3
为其他工艺所制备的SiC/Al复合材料性能。对比可

知,在SiC含量为32%时SiC/Al复合材料的力学性能

明显高于粉末冶金和搅拌铸造制备的复合材料,接近无

压浸渗和真空浸渗下制备的复合材料性能(SiC体积分

数高于50%),因此3D打印的SiC预制体网络框架对

复合材料增强作用明显。
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表2 SiC/Al-10Mg复合材料的力学性能

Tab.2 MechanicalpropertiesofSiC/Al-10Mgcomposites
浸渗温度/℃ 硬度(HV) 抗压强度/MPa
910 457 376
930 557 425
950 352 300

表3 与其他工艺制备SiC/Al复合材料的性能对比

Tab.3 ComparisonofpropertiesofSiC/Alcomposites
withthatpreparedbyotherprocesses

制备
工艺

材料
体系

φ(SiC)/
%

抗压强度/
MPa

硬度
文献
来源

3D打印 SiC/Al-10Mg 32 425.0 557.0(HV) -
粉末冶金 SiCp/Al 33 182.4 284.0(HB) [15]
搅拌铸造 SiC/ZL108 20 373,0 124.6(HB) [16]
无压浸渗 SiCp/Al-7Si 56 502.0 66.0(HRA) [17]
压力浸渗 SiCp/6061Al 50 519.83 154.9(HB) [18]

  当浸渗温度从910℃提高到930℃时,复合材料的

抗压强度和硬度(HV)分别提高了13.0%和21.9%,当
浸渗温度继续提高到950℃时,抗压强度和硬度大幅下

降,分别降低了29.4%和36.8%。这是浸渗温度对

SiC/Al合金界面反应的影响造成的。在910℃下虽然

试样浸渗完全,但是SiC颗粒和Al熔体界面反应还不

够充分,壳层的发展程度还不完全,凝固后的组织致密

度也较低,而且熔体前沿是逐渐推进的,试样底部和顶

部的组织不够均匀。当浸渗温度提高到930℃时,试样

不同部位的界面反应比较充分,凝固后组织中微孔较

少,致密度高,形成了更均匀的组织,而且复合壳层与铝

合金部分及复合内芯部分结合良好。当温度提高到

950℃,复合材料体系的反应过度,更厚的壳层增加了

脆性,更高的过热温度也导致铝合金凝固组织粗大,形
成了更多的微孔,使得复合材料的性能明显降低。对试

样的体积密度进行了测量,浸渗温度为910、930和950
℃的试样,密度分别为2.902、2.904和2.900g/cm3,可
见在930℃下制备的复合材料致密度最高,也反映出内

部微孔较少,有利于性能的提高。

  图10为不同浸渗温度下复合材料试样的压缩断口

形貌。可以看出,复合材料基本是以韧性撕裂为主,并
有少量脆性断裂。基本未见SiC挤出丝或者SiC颗粒,
说明复合材料中不同部分之间的结合以及SiC/Al合金

的界面结合良好,在压缩过程中复合材料主要发生塑性

应变,在屈服极限下发生韧性断裂。在压缩过程中,裂
纹主要在合金部分的第二相、复合壳层或者复合内芯中

的微孔、SiC/Al合金界面处萌生。在裂纹发展过程中,
可能会遇到复合壳层中的混合反应产物、SiC颗粒、

Mg2Si相等,在破坏或者绕开时消耗能量,从而阻碍了

裂纹的延展并提高了材料的性能。从图10可以看出,
在930℃浸渗的试样中存在更少的微孔,在950℃浸渗

的试样中不仅微孔多,而且由于反应过度,形成更多脆

性化合物,最终导致了更多的脆性断裂。

(a)910℃ (b)930℃ (c)950℃
图10 不同浸渗温度下SiC/Al-10Mg复合材料的断口形貌

Fig.10 FracturemorphologiesofSiC/Al-10Mgcompositesat
differentimpregnationtemperatures

2.4 SiC/Al-10Mg复合材料的摩擦性能

图11为SiC/Al-10Mg复合材料的摩擦性能。可

以发现,在前100s,少量微凸体与摩擦副表面摩擦接触

过程中相互作用很不稳定,实际接触面积较小,接触应

力大,这个过程中摩擦因数波动较大。随摩擦过程的进

行以及前期的磨合,接触面积逐渐增大,相互作用达到

稳定,摩擦因数变化较小(≤0.1),材料进入稳定滑动阶

段[19],说明复合材料具有良好的耐磨稳定性。3种试样

的摩擦因数曲线基本相同,约为0.2。在930℃浸渗的

试样,摩擦过程中摩擦因数比较稳定,波动最小,摩擦因

数波动最大的为950℃下浸渗的试样。

图11 SiC/Al-10Mg复合材料的摩擦因数

Fig.11 FrictioncoefficientofSiC/Al-10Mgcomposites

  计算了复合材料的磨损体积并对其磨痕进行微观

分析。浸渗温度为910、930和950℃时试样磨损率分

别为4.13×10-7、3.37×10-7和5.03×10-7cm3/(N·

m),在930℃下浸渗的复合材料磨损率最小。图12为

不同浸渗温度下SiC/Al-10Mg复合材料的磨痕形貌。
可以看出,复合材料的磨损表面显示出细微的划痕和分

层特征,显示出该材料存在轻微的磨粒磨损和严重的粘

着磨损[20]。复合壳层和复合内芯相比于铝合金部分脆

性较高,容易发生破坏而形成碎片剥落,因此在SiC复

合材料区域出现了一些凹坑。浸渗温度为910℃时,虽
然磨损面看起来比较平整,但是磨痕深度最大差值为

227μm,说明磨损不均匀,这可能是前述分析中组织不

均匀造成的;浸渗温度为930℃的试样,磨痕深度最大
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差值为156μm,犁沟深度较均匀,出现一些剥落凹坑,
反映出组织中有更多的脆性反应产物;浸渗温度为950
℃的试样,磨痕深度最大差值增大到185μm,且出现较

多剥落凹坑,造成材料大量磨损,说明组织中大量脆性

反应产物在摩擦时造成材料破坏,此时磨损量最大。

(a)910℃,磨痕三维形貌 (b)910℃,磨痕SEM形貌

(c)930℃,磨痕三维形貌 (d)930℃,磨痕SEM形貌

(e)950℃,磨痕三维形貌 (f)950℃,磨痕SEM形貌

图12 不同浸渗温度下SiC/Al-10Mg复合材料的磨痕

Fig.12 WearscarofSiC/Al-10Mgcompositesat
differentimpregnationtemperatures

3 结 论

(1)在910~950℃内,Al-10Mg合金可以完全浸

渗3D打印SiC预制体的层级网络结构,制备的复合材

料微观组织由互穿的铝合金和“壳-芯”结构网络框架构

成。
(2)SiC/Al-10Mg复合材料的物相组成除SiC和铝

合金外,还有 Mg2Si、MgAl2O4和Si相等生成。
(3)浸渗温度的提高促进了反应的发生和组织的均

匀,但是浸渗温度提高到950℃时,复合材料框架的壳

层厚度较大,孔隙率过高,导致材料的力学性能和摩擦

性能迅速降低。当浸渗温度为930℃时,SiC/Al-Mg
复合材料综合性能最佳,抗压强度和硬度(HV)达到

425MPa和557,磨损率为3.37×10-7cm3/(N·m)。
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