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颗粒级配对选区激光烧结打印结合常压固相烧结 

制备碳化硅陶瓷性能的影响 

王康龙 1,2, 殷 杰 1, 陈 晓 1, 王 力 1, 刘学建 1, 黄政仁 1,3 
(1. 中国科学院 上海硅酸盐研究所, 上海 200050; 2. 湖南大学 材料科学与工程学院, 长沙 410082; 3. 中国科学院 

宁波材料技术与工程研究所, 宁波 315201) 

摘 要: SiC 陶瓷因其独特的热学、电学性能及优异的力学性能, 被广泛应用于航空航天、核能、化工、半导体等国

防与工业重大领域, 但是传统的成型方法无法满足大尺寸复杂构件的制备需求。选区激光烧结(SLS)打印具有无需

支撑、材料利用率高、加工效率高等优势, 能高效成型复杂陶瓷结构零部件。本研究采用颗粒级配 SiC 的方法, 系

统研究了冷等静压(CIP)、前驱体浸渍热解(PIP)、CIP 结合 PIP 后常压固相烧结等工艺对级配和中位径 82 μm 未级

配体系 SiC 陶瓷的影响。研究发现, 级配粉末成型坯体的体积密度和抗弯强度比未级配坯体均提升了 20%以上, 级

配体系CIP后常压固相烧结体的相对致密度达到了 90%以上, 实现了致密化烧结, 而未级配体系烧结体的相对致密

度仅为 89%, 这是由颗粒级配后坯体的堆积密度提升所致 , 且级配烧结体的抗弯强度 (136.8 MPa)比未级配

(99.4 MPa)提升了 37%以上。采用多次重复 PIP 结合常压固相烧结的方法制备高致密的 SiC 陶瓷, 发现 SLS 打印成

型的坯体经四次 PIP 后致密度可达到 CIP 堆积致密的效果, 但四次 PIP 后常压固相烧结体的体积密度仅为

2.29 g/cm3, 抗弯强度为 59.6 MPa。 
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Effect of Particle Grading on Properties of Silicon Carbide Ceramics Prepared  
by Selective Laser Sintering Printing Combined with Solid-phase  
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Abstract: Silicon carbide (SiC) ceramics are widely used in critical industries such as aerospace, nuclear energy, 

chemical processing, and semiconductor manufacturing due to their unique thermal and electrical properties coupled 

with excellent mechanical properties. Nevertheless, conventional forming methods often fall short when it comes to 

producing large-sized and complex components. Selective laser sintering (SLS) printing has the advantages of no 



第 7 期 王康龙, 等: 颗粒级配对选区激光打印结合常压烧结制备碳化硅陶瓷性能的影响 755 
 
 
 

    

support, high material utilization, high processing efficiency, etc., endowing it suitable for the precise fabrication of 

ceramic structural components with complicated shape. Here, the particle grading approach was employed to 

systematically investigate the impacts of processes such as cold isostatic pressing (CIP), precursor impregnation 

pyrolysis (PIP), and the combination of CIP with PIP followed by solid-phase sintering at atmospheric pressure. The 

results revealed that the graded powders significantly enhanced both the bulk density and the flexural strength of the 

formed body by over 20% compared to non-graded systems. Relative density of the graded system after CIP and 

subsequent solid-phase sintering at atmospheric pressure was over 90%, confirming successful densification during 

sintering. In contrast, the non-graded sintered body only achieved a density of 89%. Implementation of the particle 

grading led to an increase in bulk density, and it was beneficial for achieving higher densification during sintering. 

Consequently, the flexural strength of the grading-sintered body was significantly improved, reaching 136.8 MPa—a 

gain of over 37% compared to the non-graded counterpart whose flexural strength was only 99.4 MPa. Meanwhile, 

high-density SiC ceramics could be achieved by repeating PIP for four cycles combined with solid-phase sintering of 

which SiC ceramics density was comparable to that of CIP compacts. However, the bulk density of solid-phase 

sintered body after four PIP cycles was only 2.29 g/cm3, which was accompanied by a flexural strength of 59.6 MPa. 

Key words: SiC ceramic; particle grading; selective laser sintering printing; solid-phase sintering at atmospheric 

pressure 

SiC 陶瓷因具有低密度、高强度、耐高温、耐辐

照、耐腐蚀等优异性能, 成为可在极端环境下应用的

理想候选材料, 在航空航天、装甲、空间光学部件、

核能、化工、半导体等国防与工业重大领域中得到

了广泛应用[1-3]。近年来, 国防与工业应用等场合经

常要求使用复杂形状的 SiC陶瓷, 但 SiC陶瓷的强共

价键特征给产品的成型制造带来了极大挑战。 

对于复杂结构陶瓷构件, 传统机械加工法存在

周期长、成本高等不足, 且最终零部件的表面质量

及尺寸精度难以得到保证。凝胶注模成型或注浆成

型等陶瓷近净成型工艺虽然可以简化或省去二次机

械加工, 但对模具的依赖程度较高且在制造大尺寸

整体零部件时往往存在气孔、翘曲及裂纹等问题, 

难以制造出复杂异形形状(如拓扑状、薄壁状等)的

陶瓷构件[4-6]。3D 打印有效解决了上述问题, 其在

制备异形构件方面有着天然优势[7-9]。3D 打印又称

增材制造, 是一种累积制造技术, 即先通过计算机

建模软件建造所需的三维模型, 再将建成的三维模

型“分区”成逐层的截面(即切片), 从而实现基于分

层-叠加原理的制造。 

选区激光烧结(SLS)是一种粉末床快速制造工艺, 

首先通过辊轮或刮刀在粉末床上铺粉, 然后利用高

能激光束(如CO2激光)选择性烧结粉末; 首层制造完

成后, 供粉缸和成型缸各自上升、下降一层配合铺

粉、成型, 如此重复建造直至所需三维构件制造完

成。SLS 打印具有无需支撑、材料利用率高、加工效

率高等优势, 可以高效成型大尺寸复杂陶瓷结构零

部件。目前, SLS 打印主要有直接和间接成型两种方

式[10-11]。直接激光成型是用高能量密度的激光照射

粉体以实现成型和烧结一体化, 这极易产生热应力, 

导致最终产品的机械性能不佳, 因此直接激光成型

工艺并未成为主流; 间接激光成型是用低能量密度

激光照射聚合物粉末熔融冷却以获得陶瓷素坯, 素

坯的热应力可通过粉末床的预热来消除, 但素坯的

密度低、强度低, 这需要后续热处理工艺来改善[12]。 

目前热处理的主要方法有反应烧结(LSI)[13]、化

学气相沉积(CVI)[14]和前驱体浸渍热解(PIP)[15-16]。

然而, SLS 打印结合 LSI 会造成游离硅含量高(>10%, 

体积分数)的问题, 这容易导致 SiC 制品的抗弯强度

低(≤100 MPa)、脆性大(断裂韧性≤1 MPa·m1/2), 且

当服役温度超过 1410 ℃时, 烧结体的强度会随着游

离硅的熔化迅速下降, 同时游离硅还使得基体的耐酸

碱腐蚀性能变差; 而CVI和PIP都存在工艺周期长且

易产生封闭内孔等问题, 这严重制约了 SiC 陶瓷在

工程中的应用[17], 因此急需开发其他工艺制备高纯

度的 SiC 陶瓷。 

颗粒级配可有效改善粉末床的堆积状态 , 提

高成型素坯的致密度。Gu 等[18]采用级配体系黏结

剂喷射打印的 SiC 素坯抗弯强度比未级配 20 μm

中位径的样品提高了 116%。Xing 等[19]通过粗细

SiC 粉体的颗粒级配实现了致密固相烧结碳化硅

(SSiC)陶瓷的增强增韧, 当粗细比例为 13 : 7 时, 
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抗弯强度与断裂韧性分别为 (440±35) MPa 与

(4.92±0.24) MPa·m1/2, 比未级配 SSiC 陶瓷分别提升

了 14.0%与 17.1%。本研究利用颗粒级配来提高粉

末床的堆积密度, 进而提高成型素坯的体积密度和

力学性能, 制备出高纯度、高致密的 SiC 陶瓷。探

究了冷等静压(CIP)、PIP、CIP 结合 PIP 后常压固相

烧结等工艺对级配和未级配 D50=82 μm 体系 SiC 陶

瓷制品的影响, 系统表征了各工艺对 SiC 陶瓷孔径

分布、力学性能和微观形貌的影响。 

1  实验方法 

1.1  实验材料 

实验采用造粒SiC 粉末(D50=82 μm, 纯度> 99.8%)、

SiC 粉末(D50=5 μm, 纯度>99%)、炭黑(纯度>99%)。

激光成型用黏结剂为热塑性酚醛树脂粉末 (D50= 

20 μm, 纯度>98%)。前驱体为聚碳硅烷溶液(室温黏

度 65 mPa·s, 热解产率 89%)。 

1.2  SiC 陶瓷的成型与制备 

激光能量密度的大小直接决定了聚合物黏结剂

的熔融和黏结效果, 显著影响了激光成型素坯的质

量。激光扫过特定区域的能量密度由激光功率、扫

描速率、扫描间距、层厚共同决定(见式(1))。 

 

laser
d

scan space layer

PE
V h t 


 

(1) 

其中, Ed 是能量密度或输入能量(J/mm3); Plaser是激光

功率(W); Vscan 是扫描速率(mm/s); hspace 是扫描间距

(mm); tlayer 是粉末层厚度(mm)。 

使用CO2激光打印机(光斑尺寸为 10.6 μm)进行

SiC 素坯打印成型, 打印参数如表 1 所示。 

SLS 打印成型的样品经 CIP 处理后再进行 PIP

处理, 其中 CIP 压力为 70 MPa、保压 5 min; PIP 热

解温度为 1550 ℃、保温 1 h。将 PIP 处理后的烧结

体置于 2100 ℃石墨坩埚进行常压固相烧结。为研

究多次重复 PIP 对素坯增密和烧结体性能的影响, 

本研究分别进行了 1~4 次 PIP 工艺。为简化描述, 

表 2 约定了相应方法的缩写形式。 

本实验研究的工艺流程如图 1 所示。 

 
表 1  SLS 打印参数 

Table 1  Parameters for SLS printing 

Laser 
power/

W 

Hatch 
distance/

μm 

Scanning 
speed/

(mm·s–1)

Preheating 
temperature/ 

℃ 

Layer 
thickness/

mm 

Energy 
density /
(J·mm–3)

35 80 7620 60 0.1 0.057

 
表 2  实验工艺制度缩写 

Table 2  Abbreviations for experimental procedures 

Abbreviation Experimental procedure 

SLS-SSiC 
Solid-phase sintering at atmospheric 
pressure after SLS 

CIP-SSiC 
Solid-phase sintering at atmospheric 
pressure after SLS and CIP 

CIP-PIP-1-SSiC
Solid-phase sintering at atmospheric 
pressure after SLS and CIP followed by 
PIP once 

CIP-PIP-2-SSiC
Solid-phase sintering at atmospheric 
pressure after SLS and CIP followed by 
PIP twice 

PIP-4-SSiC 
Solid-phase sintering at atmospheric 
pressure after SLS and PIP four times 

Note: the abbreviations in Fig. 3 without SSiC mean that the samples 
do not have solid-phase sintering step 

 

 
 

图 1  SLS 打印制备 SiC 陶瓷的工艺流程 

Fig. 1  Flow chart of SiC ceramics preparation by SLS printing 
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1.3  材料表征 

采用激光衍射粒度分析仪 (Mastersizer 3000, 

Malvern, 英国)测定粉体的粒度分布。使用阿基米德

法(GB/T 25995—2010)测定多孔素坯与 SiC 陶瓷的

体积密度(ρ, g·cm–3)与开气孔率(P, %), 计算公式如

式(2)和式(3)所示。 

 ρ = W1/(W2–W3) (2) 
 P = [(W2–W1)/(W2–W3)]×100% (3) 

其中, W1 为样品干重, W2 为样品充分吸水后在空气

中的质量(湿重), W3 为样品在水中的质量(浮重)。 

采用高分辨率场发射扫描电子显微镜 (SEM, 

Verios G4, FEI, 美国)观察多孔素坯以及 SiC 陶瓷的

微观结构、形貌与组成。使用材料万能试验机

(Instron-5566, Instron, 美国)测量样品的力学性能。

根据国标 GB/T 6569—2006, 采用三点抗弯实验方

法测试弯曲强度(σ, MPa; 式(4)), 样品加工尺寸为

4 mm×3 mm×36 mm。 

 
2

3

2

FL
bh

 
 

(4) 

其中, F 为样品可以承受的最大压头载荷; L 为跨距, 

设置为 30 mm; b 为样品宽度; h 为样品厚度。测试

过程中, 压头加载速率为 0.5 mm·min–1。 

根 据 国 标 GB 4161—84 和 美 标 ASTM 

E399—74, 采用单边切口梁法(Single Edge Notched 

Beam, SENB) 测 定 陶 瓷 试 条 的 断 裂 韧 性 (KIC, 

MPa·m1/2)。样品截面加工尺寸为 5.0 mm×2.5 mm, 

切口加工深度为 2.5 mm。 

采用压汞仪(Poremaster 60, Anton Paar, 美国)

测试 SiC 素坯的孔径分布。 

2  结果与讨论 

2.1  级配对 SLS 打印 SiC 素坯性能的影响 

级配选用中位径 82 μm 的球形造粒 SiC 和市售

多角状中位径 5 μm 的 SiC 粉末, 质量比为 7 : 3。结

果发现, 级配粉末成型坯体的体积密度和抗弯强度

比未级配中位径 82 μm 的 SiC 坯体均提升了 20%以

上, 如图 2 所示。 

2.2  级配对 SLS 打印 SiC 陶瓷性能的影响 

虽然颗粒级配有效提高了 SLS 成型素坯的体积

密度, 但烧结体的致密度仍然较低, 必须引入其他

致密化方法。表 3 为 CIP、PIP、CIP 结合 PIP 后常

压固相烧结工艺对级配和 D50=82 μm 体系 SiC 陶瓷

致密度及力学性能的影响。 

首先, 实验制备的级配 CIP-SSiC 烧结体的体

积密度为 2.54 g/cm3, 而 D50=82 μm 体系 CIP-SSiC

烧结体的体积密度仅为 2.29 g/cm3, 且抗弯强度

(99.4 MPa)与级配烧结体(136.8 MPa)相差了 37%左

右。从级配 CIP 样品的微观结构来看(图 3), 坯体中

亚微米颗粒填充在粗颗粒形成的空隙中或分布在粗

颗粒 SiC 表面, 整个坯体中的颗粒堆积紧密, 而未级

配 CIP 坯体颗粒堆积形成的孔隙较多(图 3(c))。 

从压汞测试来看, SLS 打印成型素坯经 CIP 后

样品孔径明显变小、孔隙含量变小 , 级配体系在

SLS 打印成型和 CIP 阶段的效果都要优于未级配

D50=82 μm 体系, 级配体系经 CIP 后堆积密实, 而

D50=82 μm 体系存在孔隙, 如图 3(a~d)所示。CIP

样品经 PIP 后对 0.1~0.2 μm 附近的孔隙填堵效果优

异, 但对 5~20 μm 的孔隙填堵效果不佳, 这是因为

聚碳硅烷陶瓷前驱体热解后晶粒细小, 不足以填堵

大孔径, 如图 3(e, f)所示。CIP-PIP-2 与 CIP-PIP-1

样品的孔径分布差别很小, 在 0~3 μm 都是无峰曲

线, 孔隙主要分布在 5~20 μm, 这是由于 CIP-PIP-1

坯体的致密度已经很高, 且 PIP 一次后热解的 SiC

存在于坯体外部, 形成封闭气孔, 导致第二次 PIP

时前驱体溶液很难进入坯体内部, 这点在图 3(g, h)

中有所体现, 即CIP-PIP-2坯体热解的 SiC晶粒分布

相较 CIP-PIP-1 坯体并没有明显增多。 
 

 
 

图 2  SLS 打印成型 SiC 素坯脱黏后的性能 

Fig. 2  Properties of SLS printed SiC green bodies after debonding 
(a) Bulk density; (b) Flexural strength 
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表 3  不同工艺对级配和 D50=82 μm 体系 SiC 陶瓷性能的影响 

Table 3  Effect of different processes on properties of SiC ceramics with gradation and D50=82 μm systems 

Sample 
Bulk density/

(g·cm–3) 
Open  

porosity/%
Flexural  

strength/MPa
Elastic  

modulus/GPa 
Fracture  

toughness/(MPa·m1/2)

SLS-SSiC 
Gradation 1.41 52.16 3.49 — — 

D50=82 μm 1.30 54.23 3.12 — — 

CIP-SSiC 
Gradation 2.54 6.37 136.8 127 1.98 

D50=82 μm 2.29 10.01 99.4 111 1.72 

CIP-PIP-1-SSiC 
Gradation 2.67 7.43 142.1 118 2.16 

D50=82 μm 2.53 7.05 120.5 107 2.09 

CIP-PIP-2-SSiC 
Gradation 2.69 7.27 150.3 106 2.04 

D50=82 μm 2.51 7.59 123.9 113 2.11 

PIP-4-SSiC 
Gradation 2.29 20.2 59.6 89 1.37 

D50=82 μm 2.15 19.8 55.7 75 1.19 

 

 
 

图 3  样品的孔径分布及对应 SEM 照片 

Fig. 3  Pore size distribution and corresponding SEM images of the samples 
D50=82 μm system: (a) SLS, (c) CIP, (e) CIP-PIP-1, (g) CIP-PIP-2, (i) PIP-4 

Graded system: (b) SLS, (d) CIP, (f) CIP-PIP-1, (h) CIP-PIP-2, (j) PIP-4 

 
 

选取致密度最高的样品做收缩测试, 如图 4 所

示, 级配 CIP-PIP-2-SSiC 烧结体的 X、Y 轴收缩率

均低于 6.5%, Z 轴收缩率为 13.6%; 而 D50=82 μm 体

系CIP-PIP-2-SSiC烧结体的X、Y轴收缩率均为 7.5%, 

Z 轴收缩率为 16.5%。由此可见, 颗粒级配有利于制

备低收缩率 SiC 陶瓷制品, 避免了大尺寸陶瓷部件

在烧结过程中变形或开裂。 

从固相烧结 SiC 陶瓷的微观结构(图 5)来看, 
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级配 CIP-SSiC 烧结体的缺陷比 D50=82 μm 体系烧

结体更少, D50=82 μm 体系 CIP-SSiC 烧结体存在更

多的孔隙, 颗粒之间结合不紧密, 如图 5(c, d)所

示。级配和未级配 CIP-PIP-2-SSiC 体系烧结体均出

现局部“皲裂”现象, 这是由 PIP 过程中前驱体挥发

收缩所致。表 4 对比了本工作与已报道文献的 SiC

陶瓷的致密度和抗弯强度 , 可以看出级配体系在

制备高致密及高强度的 SiC 陶瓷方面有着显著的

优势。 
 

 
 

图 4  级配和 D50=82 μm 体系 CIP-PIP-2-SSiC 烧结体的 X、
Y、Z 轴收缩率 

Fig. 4  X, Y, and Z-axis shrinkage rate of CIP-PIP-2-SSiC for 
gradation and D50=82 μm systems 
Colorful figure is available on website 
 

表 4  本工作制备的 SiC 陶瓷致密度和抗弯强度 

与文献报道对比 

Table 4  Comparison of densities and flexural strengths of 
SiC ceramics prepared in this work with literature reports 

Sample 
Bulk density /

(g·cm–3) 
Open 

porosity/% 
Flexural 

strength/MPa
Ref.

 2.67 6.37 136.8 

2.29 20.2 59.6 

CIP-SSiC — 7.02 56.2 [20]

CIP 2.12 33.88 59.47 [21]

PIP-7 — 10 20 [22]

PIP-8 2.45 5.05 152.6 [23]
 

由于 SLS 打印成型坯体在 CIP 过程中容易出现

各向异性收缩而导致坯体开裂, 且 CIP 工艺无法处

理复杂空腔结构, 研究采用多次重复PIP结合常压固

相烧结的方法制备高致密的 SiC 陶瓷。如图 3(i, j)所

示, PIP-4坯体的孔径分布和CIP-PIP-2坯体相差不大, 

且颗粒之间堆积紧密, 没有较大的孔隙缺陷, 多次

PIP 可替代 CIP 致密。级配 PIP-4-SSiC 烧结体的体积

密度为 2.29 g/cm3, 开气孔率为 20.2%, 与 CIP-SSiC

烧结体的性能存在差距, 但级配 PIP-4-SSiC 烧结体

的微观形貌更加丰富, 出现连续板状的 SiC 晶粒, 如

图 5(h)所示, 这可能是高温下前驱体不断晶化生长

所致。 

 
 

图 5  各阶段烧结体 SEM 照片 

Fig. 5  SEM images of sintered bodies in each stage 
D50=82 μm system: (a) SLS-SSiC, (c) CIP-SSiC, (e) CIP-PIP-2-SSiC, (g) PIP-4-SSiC 

Graded system: (b) SLS-SSiC, (d) CIP-SSiC, (f) CIP-PIP-2-SSiC, (h) PIP-4-SSiC 
 

3  结论 

在相同 SLS 打印参数下, 级配体系成型坯体的

体积密度和抗弯强度比中位径 82 μm 未级配体系均

提升 20%以上, 成型坯体体积密度最高为 1.25 g/cm3, 

中位径 82 μm 未级配体系 CIP 后常压固相烧结体的

相对致密度仅为 89%, 烧结致密化困难, 而级配体

CIP-SSiC 
PIP-4-SSiC

This 
work
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系烧结体的相对致密度达到了 93.63%, 且缺陷更少, 

晶粒之间结合更为紧密。级配有利于制备收缩率更

低的固相烧结 SiC 陶瓷, 级配后的 CIP-PIP-2-SSiC

烧结体的 X、Y 轴收缩率均低于 6.5%, Z 轴收缩率为

13.6%, 优于未级配体系(X、Y 轴收缩率均为 7.5%, Z
轴收缩率为 16.5%)。 

级配体系 PIP-4-SSiC 烧结体的体积密度为

2.29 g/cm3, 开气孔率为 20.2%, 与 CIP-SSiC 烧结体

的性能存在差距, 但 PIP 工艺使得烧结体的微观形

貌更加丰富, 基体出现连续堆积的板状 SiC 晶粒。 
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