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摘 要：采用三元ＡｇＣｕＴｉ活性焊料连接常压烧结碳化硅陶瓷，研究了反应温度、保温时间等钎焊工艺对碳化硅陶瓷连
接强度的影响，分析了连接界面的微观结构和反应产物．实验结果表明，在实验范围内，钎焊温度和保温时间对碳化硅
陶瓷的连接强度均有峰值，四点弯曲强度最高达到３４２ＭＰａ，随着钎焊温度的升高，界面反应层厚度增加，连接强度提
高，但过高的钎焊温度引起焊料的挥发而使连接强度下降．焊料中的活性元素 Ｔｉ与碳化硅发生反应在连接界面形成
均匀致密的反应层，反应层厚度约１μｍ，ＸＲＤ和ＥＤＸ能谱分析结果表明反应产物是ＴｉＣ和Ｔｉ５Ｓｉ３．
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ＳｉＣ／ＳｉＣｊｏｉｎｔｓｒｅａｃｈｅｓ３４２ＭＰａ．Ｔｈｅｊｏｉｎｉｎｇｓｔｒｅｎｇｔｈｉｎｃｒｅａｓｅｓｆｉｒｓｔｗｉｔｈｔｈｅｉｎｃｒｅａｓｉｎｇｏｆｂｒａｚｉｎｇｔｅｍｐｅｒａ
ｔｕｒｅａｎｄｈｏｌｄｉｎｇｔｉｍｅｄｕｅｔｏｔｈｉｃｋｅｎｉｎｇｏｆｔｈｅｒｅａｃｔｉｏｎｌａｙｅｒ，ｔｈｅｎｄｅｃｒｅａｓｅｓｄｕｅｔｏｅｖａｐｏｒａｔｉｏｎｏｆｔｈｅｆｉｌｌｅｒ
ｍｅｔａｌ．Ａｕｎｉｆｏｒｍｃｏｍｐａｃｔｒｅａｃｔｉｏｎｌａｙｅｒｏｆａｂｏｕｔ１μｍｔｈｉｃｋｎｅｓｓｉｓｆｏｕｎｄａｔｔｈｅｉｎｔｅｒｆａｃｅｂｅｔｗｅｅｎＳｉＣａｎｄ
ｆｉｌｌｅｒｍｅｔａｌ，ｗｈｉｃｈｉｓｆｏｒｍｅｄｂｙｔｈｅｒｅａｃｔｉｏｎｏｆａｃｔｉｖｅｅｌｅｍｅｎｔＴｉｏｆｆｉｌｌｅｒｍｅｔａｌａｎｄＳｉＣｓｕｂｓｔｒａｔｅ．ＴｉＣａｎｄ
Ｔｉ５Ｓｉ３ａｒｅｃｏｎｆｉｒｍｅｄａｓｔｈｅｒｅａｃｔｉｖｅｐｒｏｄｕｃｔｓｂｙＸＲＤａｎｄＥＤＸ．
Ｋｅｙｗｏｒｄｓ：ＡｇＣｕＴｉｆｉｌｌｅｒｍｅｔａｌ；ＳｉＣ；ｊｏｉｎｉｎｇｓｔｒｅｎｇｔｈ；ｍｉｃｒｏｓｔｒｕｃｔｕｒｅ

　　碳化硅陶瓷具有高强度、高热导率、耐腐蚀等特
性，成为结构陶瓷领域的重要材料．但碳化硅陶瓷受
制备工艺和设备的限制，很难制备出大尺寸和复杂形

状的器件，因而陶瓷的连接工艺成为解决这一问题的

有效手段，通过陶瓷的连接工艺可以制备出形状复

杂、大尺寸的碳化硅部件，如汽轮机部件、核反应堆保

护外壳、大口径光学部件等，极大的扩展了碳化硅陶

瓷的应用范围．
不同的碳化硅连接工艺成为研究的热点，常用的

连接工艺主要有扩散焊、钎焊、氧化物焊料法、反应连

接法等［１４］．陶瓷与陶瓷连接需要解决的问题主要集

中在焊料对陶瓷的润湿性和界面因热膨胀系数差异

而产生的热应力上，在不同的连接工艺中，活性钎焊

法因在焊料中添加了Ｔｉ、Ｚｒ和Ｈｆ等活性元素，可以实
现对大部分碳化物、氮化物、氧化物陶瓷的润湿，从而

直接实现陶瓷之间以及陶瓷与金属之间的连接，逐渐

成为一种有发展前景的连接工艺方法．目前活性钎
焊工艺连接陶瓷的研究重点主要包括［５］：（１）钎焊工
艺对连接强度和界面显微结构的影响；（２）如何消除
或降低焊料和母材之间因热膨胀系数不匹配而产生

的热应力；（３）界面反应的热力学、动力学以及界面
反应产物的控制．本文探讨了工艺参数控制和界面



Jo
ur

na
l o

f I
no

rg
an

ic

    
    

M
ate

ria
ls

无 机 材 料 学 报 第２４卷

微观结构对ＡｇＣｕＴｉ活性焊料连接常压烧结碳化硅
陶瓷连接强度的影响，期望建立宏观性能与微观结构

之间的关系．

１　实验部分

１．１　实验过程
实验用碳化硅陶瓷为自制常压烧结碳化硅陶瓷，

具体性能指标如表１所示．将烧结好的试样首先加
工成 ６ｍｍ×４ｍｍ×３６ｍｍ，试样连接端面（６ｍｍ×
４ｍｍ）用粒度为８０μｍ的砂轮磨削加工，保证表面粗
糙度Ｒａ＜０．２μｍ．实验中采用的三元 ＡｇＣｕＴｉ活性
焊料为箔状，厚度为５０μｍ，具体性能指标如表 ２所
示．将试样和焊料片用丙酮在超声设备中清洗
１５ｍｉｎ，装入特制的钎焊夹具中进行连接．钎焊后连
接成一体的试样再加工成３ｍｍ×４ｍｍ×７２ｍｍ标准
弯曲样品进行四点弯曲强度测试．

钎焊在北京七星华创工业炉公司生产的

Ｌ６５１３ＩＩ７ＺＭ型无油真空钎焊炉中进行，具体钎焊参
数如下：温度８６０～９４０℃，真空度高于５×１０－３Ｐａ，保
温时间为１０～６０ｍｉｎ．
１．２　性能与界面微观结构的表征

钎焊后的碳化硅陶瓷试样进行四点１／４弯曲强
度测试，测试在 Ｉｎｓｔｒｏｎ５５６６型万能材料实验机上进
行，试样的制备和测试过程按照 ＧＢ／Ｔ６５６９２００６“精
细陶瓷弯曲强度实验方法”进行［６］．连接后的碳化硅
样品经抛光处理后，采用日本 ＪＥＯＬ公司的 ＪＸＡ８１００
型电子探针（带Ｏｘｆｏｒｄ能谱仪）分析连接界面的显微
结构和成分；连接界面物相分析在 Ｒｉｇａｋｕ公司的 Ｄ／
Ｍａｘ２５００Ｖ型Ｘ射线衍射仪上进行，取样时沿着与连
接面平行的方向切割样品，将切割后的连接面与砂轮

面倾斜一定的角度磨削，保证物相分析的样品端面既

有金属焊料，又有碳化硅陶瓷露出，这样可以保证在

分析厚度的范围内尽量准确地鉴别出新相．

２　结果和讨论

２．１　钎焊温度和保温时间对碳化硅陶瓷连接强度
的影响

图１、２分别显示了钎焊温度和保温时间对连接
强度的影响，图３为在不同钎焊温度下保温１０ｍｉｎ所
制备的试样在强度测试后断口的宏观照片．从图 １
可以看出，钎焊温度对碳化硅陶瓷连接强度的影响明

显，焊料的液相线温度为８１５℃，设定起始连接温度为
８６０℃，在实验范围内以４０℃为间隔取点，可以发现低
温段８６０℃碳化硅陶瓷的连接强度较低，样品断裂的
部位在连接界面上，焊料在断裂后保持完整的片状，

如图３（ａ）所示；而当钎焊温度升高到９００℃时，碳化
硅陶瓷的四点弯曲强度提高到２８８ＭＰａ，此时弯曲强
度样品的断裂部分均在连接界面以外的陶瓷上，如图

３（ｂ）所示；但当温度继续升高到９４０℃时，强度则下
降到了２５３ＭＰａ．钎焊温度对连接强度的影响主要体
现在界面反应进行的程度，熔化的焊料在较低的温度

下对碳化硅陶瓷润湿性不如高温时强，较低的润湿性

导致界面反应进行不充分，界面的连接强度与界面反

应之间密切相关，充分的润湿性保证充分的界面反

应，从而保证界面的高强度，这可以从后面界面反应

的微观结构照片中反应层的厚度得到证实．但当温
度进一步升高到９４０℃，强度下降，这跟焊料中 Ａｇ产
生一定的挥发而在焊料中留下一些孔洞有关．保温
时间与连接强度在实验范围内也具有峰值关系，

９００℃钎焊温度下，保温３０ｍｉｎ时强度出现最大值，此
后进一步延长保温时间连接强度反而出现下降，如图

２所示．根据 Ｂｏａｄｉ等［７］的研究结果，过长的保温时

间在界面可能形成Ｔｉ３ＳｉＣ２相，而 Ｔｉ３ＳｉＣ２相属于脆性
相，可能造成界面性能的恶化，但在本研究中没有发

现Ｔｉ３ＳｉＣ２相，连接强度下降的原因可能是长时间保
温造成焊料中的Ａｇ产生一定的挥发．

表１　无压烧结碳化硅陶瓷性能
Ｔａｂｌｅ１　ＰｒｏｐｅｒｔｉｅｓｏｆｓｉｎｔｅｒｅｄＳｉＣｃｅｒａｍｉｃ

Ｄｅｎｓｉｔｙ
／（ｇ·ｃｍ－３）

Ｅｌａｓｔｉｃｍｏｄｕｌｕｓ
／ＧＰａ

Ｆｌｅｘｕｒａｌｓｔｒｅｎｇｔｈ
／ＭＰａ

Ｔｏｕｇｈｎｅｓｓ
／（ＭＰａ·ｍ１／２）

Ｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｏｆ
ｔｈｅｒｍａｌｅｘｐａｎｓｉｏｎ
／（１０－６·Ｋ－１）

ＳｉＣ ３．１０±０．０１ ３６０±６ ５２３±３６ ３．５～４．０ ２．６

表２　三元ＡｇＣｕＴｉ焊料性能
Ｔａｂｌｅ２　ＰｒｏｐｅｒｔｉｅｓｏｆｔｅｒｎａｒｙＡｇＣｕＴｉｆｉｌｌｅｒｍｅｔａｌ

Ｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ
／％

Ｄｅｎｓｉｔｙ
／（ｇ·ｃｍ－３）

Ｐｏｉｎｔｏｆｌｉｑｕｉｄ
／℃

Ｐｏｉｎｔｏｆｓｏｌｉｄ
／℃

Ｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｏｆ
ｔｈｅｒｍａｌｅｘｐａｎｓｉｏｎ
／（１０－６·Ｋ－１）

ＡｇＣｕＴｉ ６３Ａｇ３５．２５Ｃｕ１．７５Ｔｉ ９．８ ８１５ ７８０ １８．４

８９２
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图１　钎焊温度对碳化硅陶瓷连接强度的影响
Ｆｉｇ．１　 Ｅｆｆｅｃｔｏｆｂｒａｚｉｎｇｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｏｎｊｏｉｎｉｎｇｓｔｒｅｎｇｔｈｏｆ
ＳｉＣ／ＳｉＣｊｏｉｎｔｓ

图２　钎焊温度为９００℃时保温时间对碳化硅陶瓷连接强度的
影响

Ｆｉｇ．２　ＥｆｆｅｃｔｏｆｈｏｌｄｉｎｇｔｉｍｅｏｎｊｏｉｎｉｎｇｓｔｒｅｎｇｔｈｏｆＳｉＣ／ＳｉＣｊｏｉｎｔｓ
ｂｒａｚｅｄａｔ９００℃

图３　不同钎焊温度下保温１０ｍｉｎ制备样品断口照片
Ｆｉｇ．３　ＦｒａｃｔｕｒｅｆａｃｅｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｓｏｆＳｉＣｓｐｅｃｉｅｓｂｒａｚｅｄａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓｆｏｒ１０ｍｉｎ

（ａ）８６０℃；（ｂ）９００℃

图４　不同钎焊温度下保温１０ｍｉｎ制备的ＳｉＣ／ＳｉＣ接头连接界面微观结构
Ｆｉｇ．４　ＩｎｔｅｒｆａｃｅｍｉｃｒｏｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓｏｆＳｉＣ／ＳｉＣｊｏｉｎｔｓｂｒａｚｅｄａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓｆｏｒ１０ｍｉｎ

（ａ）８６０℃；（ｂ）９００℃；（ｃ）９４０℃

２．２　碳化硅陶瓷钎焊界面微观结构和物相分析
图４为不同钎焊温度下碳化硅与焊料之间界面

的微观结构照片，从照片中可以清楚发现连续致密的

反应层，在实验范围内的各钎焊温度下均出现了明显

的界面反应层，但在较低的温度下焊料的融合程度不

是很好，焊料对碳化硅陶瓷的润湿性不如高温阶段，

界面反应层厚度薄（图４（ａ）），因而连接强度较差；当
温度升高后，焊料熔化充分，焊料对碳化硅陶瓷的润

湿性 增 强，界 面 反 应 加 剧，反 应 层 明 显 变 厚

（图４（ｂ）），这也是温度升高后连接强度提高的主要
原因；但钎焊温度达到 ９４０℃时，焊料中的 Ａｇ（白色
相）出现挥发现象，在焊料中留下非常明显的孔洞（图

９９２
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４（ｃ）），导致连接强度出现一定程度的下降，Ｂｏａｄｉ
等［７］在采用ＡｇＣｕ片＋Ｔｉ片钎焊常压烧结碳化硅陶
瓷的研究中也发现了类似的结果．

图５为连接界面处的 ＸＲＤ图谱，界面相中除碳
化硅、金属相外，还出现了两个新相：ＴｉＣ和 Ｔｉ５Ｓｉ３，这
两个新相为界面反应的产物．根据ＳｉＣ和ＴｉＣ的热力
学数据［８］

ΔＧ０（ＳｉＣ）＝－５３．４＋０．００６９Ｔ（ｋＪ／ｍｏｌ） （１）
ΔＧ０（ＴｉＣ）＝－１８３．１＋０．０１０１Ｔ（ｋＪ／ｍｏｌ） （２）

　　可以发现，在高温下ＴｉＣ具有比ＳｉＣ更低的自由能，
更加稳定，因此在钎焊温度下可以发生如下反应［９］：

ＳｉＣ（ｓ）＋Ｔｉ（ｓ）＝ＴｉＣ（ｓ）＋Ｓｉ（ｓ） （３）
　　焊料中的活性元素 Ｔｉ扩散至界面处，碳化硅与
Ｔｉ结合生成 ＴｉＣ，同时释放出元素 Ｓｉ，元素 Ｓｉ又与焊
料中的Ｔｉ元素反应生成 Ｔｉ５Ｓｉ３相，ＴｉＣ相和 Ｔｉ５Ｓｉ３相
构成了反应层．能谱分析也证明了这一点，图４（ｂ）界
面结构中三相的元素成分分析结果如表３所示．从
能谱分析的结果可以看到，焊料中的活性元素 Ｔｉ主
要集中在反应层中，同时反应层中 Ｓｉ元素的含量也
高于焊料中其他部位，这说明反应产物主要集中在反

应层中，焊料中颜色深的相主要为Ｃｕ元素，包含少量
的Ａｇ和扩散进去的 Ｓｉ，颜色浅的相为 Ａｇ，包含少量
的Ｃｕ和扩散进去的Ｓｉ．扩散到焊料中的Ｓｉ元素没有
发现与焊料中的Ａｇ和Ｃｕ形成化合物．

图５　９００℃／１０ｍｉｎ条件下制备的碳化硅陶瓷接头ＸＲＤ图谱
Ｆｉｇ．５　ＸＲＤｐａｔｔｅｒｎｏｆＳｉＣ／ＳｉＣｊｏｉｎｔｓｂｒａｚｅｄａｔ９００℃ ｆｏｒ１０ｍｉｎ

表３　９００℃／１０ｍｉｎ钎焊条件下ＳｉＣ连接界面能谱分析结果
Ｔａｂｌｅ３　ＩｎｔｅｒｆａｃｉａｌＥＤＸｒｅｓｕｌｔｏｆＳｉＣ／ＳｉＣｊｏｉｎｔｓ

ｂｒａｚｅｄａｔ９００℃ ｆｏｒ１０ｍｉｎ

Ｐｏｓｉｔｉｏｎ
Ｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ／ａｔ％

Ａｇ Ｃｕ Ｔｉ Ｃ Ｓｉ

ＬｏｃａｔｉｏｎＡ ３．１４ １．８３ ２６．８ ５２．４ １５．８３

ＬｏｃａｔｉｏｎＢ ２．５７ ９２．５７ － － ４．７１

ＬｏｃａｔｉｏｎＣ ８６．６１ １０．２２ － － ３．１８

３　结论

１）采用三元ＡｇＣｕＴｉ焊料可以实现常压烧结碳
化硅材料的有效连接．在实验范围内，连接强度与钎
焊温度和保温时间均有峰值关系，最高四点弯曲法强

度达到３４２ＭＰａ．
２）在实验温度范围内，常压烧结碳化硅陶瓷与

ＡｇＣｕＴｉ焊料界面均可以形成连续致密的反应层，反
应层厚度随钎焊温度的升高而增加，从而提高了连接

强度，但过高的温度引起Ａｇ元素的挥发，导致强度出
现一定程度的降低．
３）界面反应层的主要元素为 Ｔｉ、Ｓｉ和 Ｃ，反应的

产物为ＴｉＣ和Ｔｉ５Ｓｉ３两相，Ｔｉ元素扩散至与 ＳｉＣ相邻
的界面处与碳化硅发生化学反应，生成更加稳定的

ＴｉＣ相，产物Ｓｉ与Ｔｉ继续反应生成Ｔｉ５Ｓｉ３相．

参考文献：

［１］ＬｉＪＱ，ＺｈｕＧＭ，ＸｉａｏＰ．Ｊ．Ｍａｔｅｒ．Ｓｃｉ．Ｌｅｔｔ．，２００３，２２（１０）：
７５９７６１．

［２］ＰｒａｋａｓｈＰ，ＭｏｈａｎｄａｓＴ，ＲａｊｕＰＤ．ＳｃｒｉｐｔａＭａｔｅｒ．，２００５，５２（１１）：
１１６９１１７３．

［３］ＬｅｅＨＬ，ＮａｍＳＷ，ＨａｈｎＢＳ，ｅｔａｌ．Ｊ．Ｍａｔｅｒ．Ｓｃｉ．，１９９８，３３
（２０）：５００７５０１４．

［４］ＳｉｎｇｈＭ．Ｊ．Ｍａｔｅｒ．Ｓｃｉ．Ｌｅｔｔ．，１９９８，１７（６）：４５９４６１．
［５］ＺｈａｎｇＪ，ＺｈｏｕＹ，ＮａｋａＭ．Ｔｒａｎｓ．ＮｏｎｆｅｒｒｏｕｓＭｅｔ．Ｃｈｉｎａ，２００５，１５

（４）：２６１２６５．
［６］ＧＢ／Ｔ６５６９２００６，精细陶瓷弯曲强度实验方法．
［７］ＢｏａｄｉＪＫ，ＹａｎｏＴ，ＩｓｅｋｉＴ．Ｊ．Ｍａｔｅｒ．Ｓｃｉ．，１９８７，２２（７）：２４３１

２４３４．
［８］程兰征，章燕豪．物理化学．上海：上海科学技术出版社，１９８７：

２５１２５２．
［９］ＮａｋａＭ，ＦｅｎｇＪＣ，ＳｃｈｕｓｔｅｒＪＣ．Ｍｅｔａｌｌ．Ｍａｔｅｒ．Ｔｒａｎｓ．Ａ，１９９７，

２８Ａ：１３８５１３９０．

００３




