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摘 要：采用海绵钛和单晶硅为原料，通过非自耗电弧熔融技术制备９１．５Ｔｉ８．５Ｓｉ（ｗｔ％）和２２Ｔｉ７８Ｓｉ（ｗｔ％）共晶钎料．
在真空中１４００℃×１０ｍｉｎ条件下，研究了共晶钎料对ＳｉＣ陶瓷的润湿性能和界面反应．结果表明：两种共晶钎料对 ＳｉＣ
陶瓷均具有良好的润湿性能，润湿角分别约为１０°和２５°．在润湿实验后，９１．５Ｔｉ８．５Ｓｉ（ｗｔ％）钎料和 ＳｉＣ陶瓷分离，
２２Ｔｉ７８Ｓｉ（ｗｔ％）钎料和ＳｉＣ陶瓷之间结合紧密．在润湿实验的温度制度下，用２２Ｔｉ７８Ｓｉ（ｗｔ％）钎料（厚度为０．２ｍｍ）
对ＳｉＣ陶瓷进行了初步连接，接头的抗弯强度为７２ＭＰａ．采用ＳＥＭ、ＥＤＳ、ＸＲＤ等检测手段对钎料的形貌和物相组成、钎
料和ＳｉＣ陶瓷的界面结合情况进行了表征，揭示了钎料对ＳｉＣ陶瓷润湿性和界面反应的机理．
关　键　词：共晶钎料；ＳｉＣ陶瓷；润湿；界面反应；微观结构
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ｂｅｎｄｉｎｇｓｔｒｅｎｇｔｈｏｆｔｈｅｊｏｉｎｔｏｆＳｉＣ／２２Ｔｉ７８Ｓｉ（ｗｔ％）／ＳｉＣｗｉｔｈｔｈｅｂｒａｚｅｔｈｉｃｋｎｅｓｓｏｆ０．２ｍｍ，ｍａｙｒｅａｃｈ
７２ＭＰａｂｙｔｅｎｔａｔｉｖｅｊｏｉｎｉｎｇ．Ｍｉｃｒｏｓｔｒｕｃｔｕｒｅ，ｐｈａｓｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎａｎｄｍｅｌｔｉｎｇｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｏｆｔｗｏｋｉｎｄｓｏｆｔｈｅ
ｂｒａｚｅｓａｎｄｔｈｅｉｎｔｅｒｆａｃｅｏｆｔｈｅｂｒａｚｅｓ／ＳｉＣａｒｅｅｘａｍｉｎｅｄｂｙＳＥＭ，ＥＤＳ，ＸＲＤａｎｄＤＳＣ，ｅｔｃ．Ｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐ
ｂｅｔｗｅｅｎｗｅｔｔａｂｉｌｉｔｙｏｆｔｈｅｂｒａｚｅｓｏｎＳｉＣｃｅｒａｍｉｃａｎｄｉｎｔｅｒｆａｃｉａｌｒｅａｃｔｉｏｎｓａｒｅｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｅｄ．
Ｋｅｙｗｏｒｄｓ：ｅｕｔｅｃｔｉｃｂｒａｚｅｓ；ＳｉＣｃｅｒａｍｉｃ；ｗｅｔｔａｂｉｌｉｔｙ；ｉｎｔｅｒｆａｃｉａｌｒｅａｃｔｉｏｎｓ；ｍｉｃｒｏｓｔｒｕｃｔｕｒｅ

　　ＳｉＣ陶瓷具有良好的高温抗氧化性、耐磨性和优
异的机械性能，是一种很有前途的高温结构材料．但
是由于ＳｉＣ陶瓷具有脆性而给加工复杂部件带来一
定难度，因此，通过 ＳｉＣ陶瓷之间的连接就可以满足
制备复杂零部件的要求［１４］．关于 ＳｉＣ陶瓷的连接工
艺已经研制出很多方法，如扩散连接、机械连接、超声

波连接、等离子喷涂连接、物理和化学气相沉积连接

和钎焊等工艺方法［３，５７］．在上述的连接方法中，由于

钎焊具有工艺简单、设备投资低以及适合生产要求等

优点而被广泛应用．目前，关于 ＳｉＣ陶瓷的钎焊主要
是应用ＡｇＣｕ，ＣｕＡｕ和Ｃｕ基等中低温钎料，但是钎
焊接头使用温度较低（不超过５００℃），限制了 ＳｉＣ陶
瓷的优良高温性能的应用［８，９］．

本工作利用 ＴｉＳｉ系钎料对 ＳｉＣ陶瓷具有较好的
润湿性，采用非自耗电弧熔融技术制备 ＴｉＳｉ共晶钎
料．研究了共晶钎料对ＳｉＣ陶瓷的润湿性和界面反应
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的机理，为ＳｉＣ陶瓷（或其复合材料）自身连接、ＳｉＣ陶
瓷与金属连接开发新型高温钎料和钎焊工艺参数．

１　实验

１．１　共晶钎料的制备和润湿实验设计
采用海绵钛（纯度９９．９ｗｔ％）和单晶硅（纯度

９９．９ｗｔ％）为原料，在 ＴｉＳｉ二元合金体系中选择９１．５
Ｔｉ８．５Ｓｉ（ｗｔ％）（简称为钎料 Ａ，下同）和 ２２Ｔｉ７８Ｓｉ
（ｗｔ％）（简称为钎料Ｂ，下同）共晶点作为钎料配方的
组成［１０］，按照组成各配制１００ｇ，在磁控钨极电弧炉铜
坩锅中熔炼２次后备用．

把ＳｉＣ（中科院上海硅酸盐研究所提供）切割成
１０ｍｍ×１０ｍｍ×３ｍｍ的小块，分别用３μｍ和１μｍ的
金刚石研磨膏对润湿面（１０ｍｍ×１０ｍｍ）进行抛光．钎
料被切割成 ３ｍｍ×３ｍｍ×２ｍｍ的小块，对润湿面
（３ｍｍ×３ｍｍ）用 Ｗ１４和 Ｗ７型号的 ＳｉＣ砂纸进行打
磨，然后再用３μｍ和１μｍ的金刚石研磨膏进行抛光．

采用座滴法研究钎料对ＳｉＣ陶瓷的润湿性能，在
组装反应副之前，ＳｉＣ和钎料的润湿面被进一步用０．５ｍ
的金刚石研磨膏抛光，然后在丙酮中用超声波清洗和

去离子水漂洗．反应副在真空度优于１０－２Ｐａ条件下，
以１０℃／ｍｉｎ的升温速度升到１４００℃，保温１０ｍｉｎ后
自然冷却［３］．润湿后的试样用慢速金刚石锯从钎料／
ＳｉＣ上部锯开，然后用上述的打磨和抛光程序对断面
进行处理；金相观察试样在 ２ｖｏｌ％ＨＦ＋２ｖｏｌ％ＨＮＯ３
（余量为水）的混和酸中腐蚀３ｍｉｎ．
１．２　性能表征

用ＪＥＯＬ６４６０型 （Ａｋｉｓｈｉｍａｃｉｔｙ，Ｊａｐａｎ）扫描电
子显微镜（ＳＥＭ）对钎料金相组织、钎料／ＳｉＣ的断面
形貌进行观察；钎料对ＳｉＣ的润湿角采用在ＳＥＭ下对
钎料／ＳｉＣ断面拍照，然后测量相应长度进行计算所
得；用能谱仪对钎料／ＳｉＣ的界面元素浓度分布进行分
析；用差示量热分析仪（Ｃ４０４／６／７，Ｇｅｒｍａｎｙ）检测钎
料的熔融温度；用高温热膨胀仪（ＮＥＴＺＳＣＨ，ＤＩＬ
４０２Ｃ）对钎料的热膨胀性能进行检测；用材料试验机
（ＺＷＩＣＫＴ１ＦＲ０２０．Ａ５０，Ｇｅｒｍａｎｙ）检测钎料和 ＳｉＣ
连接试样的抗弯强度；用 Ｘ射线衍射仪（Ｄ８ＡＤ
ＶＡＮＣＥ，Ｇｅｒｍａｎｙ）对钎料以及钎料与 ＳｉＣ反应产物
的物相组成进行分析．

２　结果与讨论

２．１　钎料的组织结构和物理性能
钎料Ａ、Ｂ的 ＳＥＭ照片如图１所示，从图中可以

看出钎料中的第二相在基体中呈立体网络状均匀分

布，晶粒大小均匀．通过对钎料的 ＸＲＤ分析（图２）可

知，钎料 Ａ是由 Ｔｉ５Ｓｉ３和 Ｔｉ组成，钎料 Ｂ是由 ＴｉＳｉ２
和Ｓｉ组成．表１列出了两种钎料的机械性能，从表中
可以看出，钎料 Ａ、Ｂ具有较高的抗弯强度（分别为
５７１和２１８ＭＰａ）和较低的热膨胀系数（分别为１０．２×
１０－６／℃、６．５×１０－６／℃，ＲＴ１０００℃；与金属材料相
比）；值得注意的是，钎料Ｂ的热膨胀系数与一般的陶
瓷材料（Ａｌ２Ｏ３、ＳｉＣ等）相近，这样可以减小在钎焊后
与陶瓷接头处的热应力，提高接头的强度和稳定性．
　　图３为钎料 Ａ、Ｂ的 ＤＳＣ分析结果．从图中可以
看出，两种钎料的熔点分别为１３４０和１３４２℃，熔融温
度范围为３１和３４℃．对于高温钎料希望具有合适的
熔融温度范围，这样有利于钎焊工艺的操作以及可以

避免接头区的晶粒过分长大，从而可以获得焊接性能

良好的接头［１１］；而就钎料Ａ、Ｂ而言，从它们的熔点和
熔融温度范围来看作为高温钎料是比较合适的．此

图１　钎料Ａ（ａ）和Ｂ（ｂ）的ＳＥＭ照片
Ｆｉｇ．１　ＳＥＭｉｍａｇｅｓｏｆｔｈｅｂｒａｚｅｓＡ（ａ）ａｎｄＢ（ｂ）

图２　钎料Ａ和Ｂ的ＸＲＤ图谱
Ｆｉｇ．２　ＸＲＤｐａｔｔｅｒｎｓｏｆｔｈｅｂｒａｚｅｓＡａｎｄＢ

５０２
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表１　钎料的机械性能、钎料对ＳｉＣ陶瓷的润湿的实验结果
Ｔａｂｌｅ１　Ｍｅｃｈａｎｉｃａｌｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅｓｏｆｔｈｅｂｒａｚｅｓａｎｄ
ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｒｅｓｕｌｔｓｏｆｗｅｔｔｉｎｇｏｆｔｈｅｂｒａｚｅｓｔｏ
ＳｉＣ（ｈｅａｔｉｎｇｃｏｎｄｉｔｉｏｎ：１４００℃ ｆｏｒ１０ｍｉｎ）

Ｎｕｍｂｅｒ
Ｂｅｎｄｉｎｇ
ｓｔｒｅｎｇｔｈ
／ＭＰａ

ＣＴＥ／×１０－６·℃－１

（ＲＴ１０００℃）
Ｒｅｍａｒｋｓ

ＢｒａｚｅＡ ５７１ １０．２ Ｓｅｐａｒａｔｉｏｎｏｃｃｕｒｓｂｅｔｗｅｅｎ
ｔｈｅｂｒａｚｅａｎｄＳｉＣ

ＢｒａｚｅＢ ２１８ ６．５
Ｇｏｏｄａｄｈｅｓｉｏｎｉｓｏｂｔａｉｎｅｄ，
ａｎｄｎｏｆｒａｃｔｕｒｅｏｃｃｕｒｓ
ａｔｔｈｅｉｎｔｅｒｆａｃｅ

图３　钎料Ａ和Ｂ的ＤＳＣ曲线
Ｆｉｇ．３　ＤＳＣｃｕｒｖｅｓｏｆｔｈｅｂｒａｚｅｓＡａｎｄＢ

外，据相关文献报道［１１，１２］，钎焊的温度一般比钎料的

熔点高２０℃～６０℃，故钎料 Ａ、Ｂ对 ＳｉＣ陶瓷润湿温
度选择在１４００℃下进行．
２．２　钎料的润湿性能和界面反应

图４为钎料对ＳｉＣ陶瓷润湿后纵截面的 ＳＥＭ照
片．从图中可以看出，钎料 Ａ、Ｂ对 ＳｉＣ陶瓷均有良好
的润湿性，润湿角分别约为 １０°和 ２５°；另外，从表 １
中也可知，润湿后钎料 Ａ从 ＳｉＣ陶瓷表面脱落，而钎
料Ｂ与ＳｉＣ陶瓷结合紧密，且界面处没有发生开裂
现象．
　　图５为润湿实验后从 ＳｉＣ陶瓷表面脱落钎料 Ａ
的外表面ＳＥＭ照片，从图中可以看出由于钎料 Ａ和
ＳｉＣ陶瓷的剧烈反应，而使其表面已变得粗糙和疏松．
图６为钎料 Ｂ／ＳｉＣ的断面 ＳＥＭ照片，从图中可以看
出，钎料Ｂ和ＳｉＣ陶瓷之间连接紧密，结合处没有明
显的缺陷，且钎料Ｂ和ＳｉＣ没有宏观的反应层形成．

钎料Ａ、Ｂ与ＳｉＣ陶瓷润湿实验后产生上述现象
的原因为在高温条件下 ＳｉＣ与熔融钎料发生反应的
结果［１，３］．对于钎料 Ａ而言，由于钎料中含有大量高
活性自由Ｔｉ，在高温下与 ＳｉＣ陶瓷发生剧烈反应，从
而使反应后的钎料外表面呈现粗糙和多孔．此外，从
对脱落钎料Ａ外表面的ＸＲＤ（图７）分析结果中可以
看出，钎料Ａ和ＳｉＣ之间反应的产物为ＴｉＣ和Ｔｉ５Ｓｉ３．

图４　钎料Ａ（ａ）和Ｂ（ｂ）对ＳｉＣ润湿后纵截面的ＳＥＭ照片
Ｆｉｇ．４　ＳＥＭｉｍａｇｅｓｏｆｖｅｒｔｉｃａｌｃｒｏｓｓｓｅｃｔｉｏｎｆｏｒｔｈｅｂｒａｚｅｓＡ（ａ）
ａｎｄＢ（ｂ）ｏｎＳｉＣａｆｔｅｒｗｅｔｔｉｎｇ

图５　脱落钎料Ａ的外表面ＳＥＭ照片
Ｆｉｇ．５　ＳＥＭｉｍａｇｅｏｆｔｈｅｏｕｔｓｉｄｅｓｕｒｆａｃｅｏｆｔｈｅｂｒａｚｅＡｓｌｏｕｇｈｉｎｇ
ｆｒｏｍＳｉＣ

图６　钎料Ｂ／ＳｉＣ断面的ＳＥＭ照片
Ｆｉｇ．６　ＣｒｏｓｓｓｅｃｔｉｏｎａｌＳＥＭｉｍａｇｅｏｆｔｈｅｂｒａｚｅＢ／ＳｉＣ
（ＢＡ：ｂｒａｚｅＢ）
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图７　脱落钎料Ａ外表面的ＸＲＤ图谱
Ｆｉｇ．７　ＸＲＤｐａｔｔｅｒｎｏｆｔｈｅｏｕｔｓｉｄｅｓｕｒｆａｃｅｏｆｔｈｅｂｒａｚｅＡｓｌｏｕｇ
ｈｉｎｇｆｒｏｍＳｉＣ

图８　钎料Ｂ和ＳｉＣ混合粉反应产物的 ＸＲＤ图谱（１４００℃ ×
１０ｍｉｎ）
Ｆｉｇ．８　ＸＲＤｐａｔｔｅｒｎｏｆｍｉｘｅｄｐｏｗｄｅｒｏｆｔｈｅｂｒａｚｅＢａｎｄＳｉＣｈｅａｔ
ｔｒｅａｔｅｄａｔ１４００℃ ｆｏｒ１０ｍｉｎ

而对钎料 Ｂ而言，由于钎料中 Ｔｉ是以化合态的
形式存在，化学活性较低［１３］，使钎料与 ＳｉＣ反应的速
度较慢，在实验温度和反应时间条件下没有形成明显

的中间层．但是，钎料 Ｂ和 ＳｉＣ之间的这种有限界面
反应，对于获得具有良好焊接性能至关重要．为了研
究钎料Ｂ和ＳｉＣ之间的界面反应，采用两者的混合粉
在润湿实验的温度制度下进行热模拟，然后对其产物

进行ＸＲＤ分析（图８），从分析结果可以看出钎料 Ｂ
和ＳｉＣ之间发生了反应，生成少量的 ＴｉＣ和 Ｔｉ５Ｓｉ３；另
外，从对钎料Ｂ／ＳｉＣ的ＥＤＳ的区域扫描中（图９）也可
以看出，该区域由元素Ｔｉ、Ｓｉ和Ｃ组成，这进一步证实
了上述分析结果．

由于钎料Ａ、Ｂ和ＳｉＣ之间发生反应，在ＳｉＣ陶瓷
表面生成了具有高表面能的 ＴｉＣ产物（３８６０ｍＪ／ｍ２，
计算值）［１４］，促进了钎料对 ＳｉＣ陶瓷的润湿．另外，由
于钎料Ａ和ＳｉＣ之间发生剧烈的界面反应，生成了大
量的ＴｉＣ和 Ｔｉ５Ｓｉ３脆性物质，在冷却的过程中产生难
以释放的热应力，导致钎料 Ａ和 ＳｉＣ之间发生分离．
而对于钎料Ｂ和 ＳｉＣ之间，首先，钎料 Ｂ和 ＳｉＣ之间
发生的有限界面反应，可以使两者之间产生牢固的反

图９　钎料／ＳｉＣ部分界面区（ａ）的ＥＤＳ分析结果（ｂ）
Ｆｉｇ．９　ＥＤＳｏｆｔｙｐｉｃａｌｉｎｔｅｒｆａｃｅｏｆｔｈｅｂｒａｚｅＢ／ＳｉＣ

应结合；其次，钎料 Ｂ与 ＳｉＣ（α＝４．８×１０－６，ＲＴ
８００℃）［１４］之间具有较合适的热膨胀系数，这样能够
减小之间的热应力；最后，钎料Ｂ中含有的自由 Ｓｉ对
ＳｉＣ陶瓷具有良好的化学亲和性［１５］，也能够进一步促

进钎料Ｂ对ＳｉＣ润湿．由于上述这些有利因素，所以
钎料Ｂ对ＳｉＣ陶瓷具有良好的润湿性和结合性能．另
外，在润湿实验温度下，用钎料 Ｂ（厚度为０．２ｍｍ）对
ＳｉＣ陶瓷进行了初步连接，其三点抗弯强度可达到
７２ＭＰａ，断裂发生在界面处．目前，关于工艺因素对连
接强度的影响及其优化正在进行之中．

３　结论

　　１）利用非自耗电弧熔融技术可制备出晶粒细
小、结构均匀的ＴｉＳｉ共晶钎料．钎料Ａ、Ｂ的抗弯强度
分别为５７１和２１８ＭＰａ，热膨胀系数（ＲＴ１０００℃）分别
为１０．２×１０－６／℃和６．５×１０－６／℃；钎料 Ａ、Ｂ在真空
中１４００℃×１０ｍｉｎ条件下对 ＳｉＣ陶瓷具有良好的润
湿性能，润湿角分别约为１０°和２５°；钎料 Ａ、Ｂ对 ＳｉＣ
陶瓷为反应润湿，是高表面能 ＴｉＣ在 ＳｉＣ表面生成的
结果．
２）钎料Ａ中含有大量的自由Ｔｉ，导致钎料和ＳｉＣ

之间发生剧烈的界面反应，生成了大量的 ＴｉＣ和

７０２



Jo
ur

na
l o

f I
no

rg
an

ic

    
    

M
ate

ria
ls

无 机 材 料 学 报 第２４卷

Ｔｉ５Ｓｉ３脆性产物，使两者之间产生较大的热应力，导致
钎料和ＳｉＣ陶瓷在润湿后发生分离，故钎料Ａ不适合
ＳｉＣ陶瓷的高温连接．
３）钎料Ｂ中的元素Ｔｉ以化合态形式存在，化学

活性比较低，使钎料和ＳｉＣ陶瓷之间发生有限的界面
反应；其次，两者又具有较合适的热膨胀系数，减小两

者之间的热应力，故钎料Ｂ对ＳｉＣ陶瓷表现为具有良
好的润湿性和结合性能．用钎料Ｂ对ＳｉＣ陶瓷进行了
初步连接，其抗弯强度可达７２ＭＰａ．因此，钎料Ｂ有希
望成为连接ＳｉＣ陶瓷的高温钎料．
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