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文　摘　采用真空反压液相浸渗工艺 ,研究了 M40J /A lMg5复合材料制备工艺中温度对纤维强度保留

率、预制件压缩性能和复合材料力学性能的影响。结果表明 ,随去胶温度的降低 ,纤维强度保留率提高 ;预制

件处理温度升高 ,使黏结剂的分子结构发生改变 ,从而提高预制件的压缩性能 ;降低成型温度 ,纤维与基体的

界面反应程度减小 ,复合材料的性能提高。成型温度从 680℃降到 620℃,复合材料的弯曲强度提高了 148

MPa,达到 646 MPa。
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Abstract　The key parameter of Cf /A l composites technology in the vacuum p ressure infiltration is studied.

The results illustrate that, besides the remaining ratio of fiber tensile strength, the comp ression strength of fiber p re2
form are remarkably influenced by the temperature aswell as the compositesmechanical capability. W hen the mold2
ing temperature is decreased from 680 ～ 620℃, the comp ression strength of the composites is increased by 148

MPa, getting to 646 MPa.
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1　前言

连续碳纤维增强金属基复合材料的研究已取得

了很大的进展 ,在许多领域都有很好的应用前

景 [ 1～2 ]
,但由于成本 (特别是工艺成本 )高 ,限制了

其应用范围。受航空航天部门需求的牵引 ,连续纤

维增强金属基复合材料在该领域的应用研究仍在进

行 ,其中连续纤维增强铝基复合材料管材、加强筋等

构件的研制生产最为重要。

碳纤维密度低 ,具有非常优异的力学性能 ,是目

前可用作金属基复合材料高性能增强体中价格最便

宜的一种 ,因此引起科技界的广泛注意。用它们与

很多金属基体复合 ,其中铝及其合金是用得最多的

基体。由于碳纤维与液态铝的润湿性差 ,高温下易

发生化学反应 ,生成严重影响复合材料性能的化合

物 ,因此研究者采取了多种纤维表面处理方法及不

同制造工艺 ,使用了不同种类的纤维与铝合金复合 ,
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所得到的 Cf /A l复合材料的性能数据 ,特别是强度

数据的差异很大 ,且与理论值有较大差距 [ 3 ]。本文

以 M40J增强 A lMg5为研究对象 ,采用真空反压液

相浸渗工艺 ,以影响复合材料性能的关键工艺参数

“温度”为对象 ,系统地探讨了温度对纤维强度保留

率和预制件压缩性能以及复合材料的断口形貌、X

射线图谱、温度对复合材料力学性能的影响 ,从而控

制 Cf /A l复合材料真空液相浸渗过程的关键环节 ,

获得性能较高的 Cf /A l复合材料构件。

2　实验

2. 1　材料

用高强高模碳纤维 M40J作增强体 ,基体采用

A lMg5。采用淀粉与粒度为 1μm的 SiC颗粒混合

浆料作分散剂 [ 4 ]
,利用一定量的 A l (OH ) 3和磷酸制

得不同 P /A l比的偏磷酸盐溶液作为预制件的高温

黏结剂 [ 5 ]。

2. 2　纤维强度保留率测定

为测定纤维束丝经热去胶后的强度保留率 ,参

照 GB3362—82“碳纤维束丝拉伸性能检测方

法”[ 6 ]。试样用长为 500 mm的纤维复丝在浸胶槽

内匀速往返一次浸渍环氧树脂胶液制成 ,并在

WDW - 100电子万能试验机上测试 ,有效拉伸长度

为 50 mm。每组样品为 8个。每组实验有效数据不

少于 6个。

　　制样时首先将浸胶固化后的纤维束丝剪成约

14 cm的束丝段 ,放到一张中间开有 1 cm ×5 cm孔

的 3 cm ×14 cm的坐标纸上 ,涂上环氧树脂黏结剂 ,

盖上一张同样尺寸的坐标纸 [ 7 ]
,如图 1所示。70℃

下固化 2 h制成测试样。测试时把坐标纸的两边剪

开即可。

图 1　纤维束丝强度测试制样图

Fig. 1　Tensile strength samp le of carbon bundle

2. 3　真空反压浸渗成型

浸渗成型是在川西机器厂生产的 ZYQ250 /400

- 12. 1000真空压力浸渗炉中进行 ,其装置如图 2

所示。

图 2　真空压力浸渗炉结构

Fig. 2　Equipment of vacuum infiltration

把一定量的基体放在熔化室的坩埚内 ,在真空

度为 25 Pa环境下加热熔融 ,保温一定时间 ,提升坩

埚 ,通过加压系统加压进行复合成型 ,所制备复合材

料的形状为管状。

2. 4　性能测试及组织观察

在 WDW - 100电子万能试验机上 ,用自制的模

具模拟浸渗充填过程中预制件的受压情况 ,预制件

进行压缩试验。试样尺寸为 50 mm ×4 mm ×4

mm,加载速率 1 mm /m in。

用英国产型号为 XL30ESEM的扫描电镜观察

拉伸断口的形貌。用电子万能材料试验机对复合材

料试样进行三点弯曲测试 ,试样尺寸为 100 mm ×

10 mm ×2 mm,跨距为 40 mm,加载速率 0. 5 mm /

m in。采用德国产型号为 D8的 X射线衍射仪 ,分析

复合材料的相结构 ,扫描范围为 20°～70°。
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3　结果与讨论

3. 1　温度对纤维强度保留率的影响

实验测定了纤维原丝、去胶温度分别为 400℃、

600℃、800℃时纤维强度的保留率。结果表明 ,虽然

纤维束丝在 450℃开始氧化 ,但在流量为 10 L /m in的

氮气保护下 ,即使在 600℃进行热去胶 ,纤维强度损失

也只有 5%左右 ,但表面去胶效果不明显 ;经 800℃热

去胶后 ,纤维表面去胶效果较好 ,但强度损失 13%。

去胶不完全 ,不利于颗粒分散 ,去胶温度过高又会使

纤维氧化而造成强度下降。温度越高 ,去胶越完全 ,

但是同时也会造成对纤维的严重损伤 ,特别是当保护

气体流量不足时 ,使纤维强度严重下降 ,鉴于以上试

验 ,本试验采用 720℃下进行去胶 ,以防止纤维强度的

严重下降。另外 ,如果纤维在管式炉中停留时间过

长 ,给纤维的化学降级过程提供动力学现实性 ,因此 ,

去胶时间应和去胶温度相适应。

3. 2　温度对预制件压缩性能的影响

偏磷酸铝配制时发生的反应主要为 :

A l(OH) 3 + 3H3 PO4 A l(H2 PO4 ) 3 + 3H2 O

A l(H2 PO4 ) 3

△
A l( PO3 ) 3 + 4H2O

黏结剂在真空下经不同温度处理 ,可以得到不

同结构的磷酸盐 ,主要有 :直链的多磷酸盐、支链的

超磷酸盐和环状结构的偏磷酸盐。构成复杂磷酸盐

的基本结构单元为磷氧四面体。

P /A l原子比为 1 /1和 3 /1是其他磷酸盐生成

的基础。P /A l原子比为 1 /1时 ,产物为 A lPO4 ,即正

磷酸盐 ;当 P /A l原子比大于 3 /1时 ,低温下产物为

A l(H2 PO4 ) 3。当温度升至 200℃以上时 ,磷酸二氢

盐变为 A lH2 P3 O10 ;当温度升至 500℃左右时 ,产物

变成链状结构的三磷酸盐 A l ( PO3 ) 3 ,即偏磷酸盐 ;

当温度升至 600℃左右时 ,链状结构的三磷酸盐变

成环状结构。无论是链状结构还是环状结构 ,其基

本结构单元仍然为磷氧四面体 ,但是环状结构的三

磷酸盐是磷酸盐高温缩合的产物 ,为不具有晶状结

构的玻璃体。在低于 500℃温度下无论处理多长时

间 ,盐的结构只是简单磷氧四面体结构 ,粘接效果相

对较差 ,而链状结构能有效承受和传递载荷 ,故粘接

效果最好 [ 8 ]。

图 3为不同温度、不同 P /A l原子比的预制件
(偏磷酸盐的浓度均为 10% )的强度。由图 3可以

看出 ,没有偏磷酸盐时 ,预制件的弯曲强度随温度基

本不发生变化 ,对同一 P /A l原子比的预制件 ,预制

件的强度随温度变化先上升后下降 ,在 500℃下保

温 2 h达到 80. 2 MPa。试验结果表明 ,温度对预制

件的压缩强度有较大影响 :在温度为 500℃时预制

件强度达到最大值 ,在 600℃时强度又有所下降 ,这

是因为在 500℃下 ,磷氧四面体缩合成链状结构 ,而

在 600℃下为环状结构的玻璃态 ,环状结构的粘结

效果与简单磷氧四面体结构的粘结效果差不多。由

此可以推断出 , P /A l原子比越大 ,处理温度越高 ,预

制件的压缩性能越好 ,当 P /A原子比为 23∶1、处理

温度为 500℃时 ,预制件压缩强度达到 80. 2 MPa。

图 3　预制件强度随温度变化曲线

Fig. 3　Curves of the p reform strength

changing with temperature

3. 3　成型温度对复合材料性能的影响

成型温度是影响复合材料性能的重要因素 ,包

括预制件的温度和基体温度。复合过程中基体温度

越高 ,基体动力学黏度越小 ,阻力越小 ,浸渗复合越

快 ,因此构件的成型性越好。而高温对界面反应的

自发性和反应速率均有利 ,从而导致复合材料界面

结合增强 ,产生较多的界面脆性层 ,使复合材料的力

学性能降低。实验测定了不同成型温度下的复合材

料的力学性能 ,如表 1所示。

从表 1可以看出 ,在其他工艺参数不变的情况

下 ,随预制件温度的降低 ,复合材料的性能升高。预

制件的温度由 680℃降到 660℃时 ,复合材料的弯曲

强度提高了 25 MPa,温度由 660℃降到 640℃时 ,虽

然纤维的体积分数减小 ,但复合材料的强度提高了

44 MPa,温度由 640℃降到 620℃,强度又提高了 79

MPa,达到 646 MPa。
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表 1　复合材料成型工艺参数和性能

Tab. 1　Technology parameter and property of the composites

基体加热

温度 /℃

预制件加热

温度 /℃

浸渗压力

/MPa

弯曲强度

/MPa

弹性模量

/ GPa

V f

/%
700 680 10 498 156 53. 4

700 660 10 523 158 53. 3

700 640 10 567 149 51. 6

700 620 10 646 152 51. 6

　　从表 1还可以看出 ,复合材料的强度不但随温

度的降低而升高 ,而且预制件预热温度每降低

20℃,复合材料的性能提高的幅度增大 ,这主要是由

于生成脆性层的量降低程度增大。而脆性层的生成

是一个扩散反应过程 ,有经验公式 [ 9 ] :

X
2 =D t

D =A·exp [ - Q / ( R T ) ]

dlnD
dT

=
Q

R T
2

式中 , X为界面反应层厚度 , D为扩散系数 , t为时

间 , Q为活化能 , R为摩尔气体常数 , T为绝对温度 ,

A为指前因子 (常数 )。

由公式可以看出 :温度降低 ,扩散系数减小 ,并

且温度越低 ,
Q

R T
2的值越大 ,即扩散系数在低温下随

温度的变化较为明显 ,导致随温度的降低 , D降低的

程度增大 ,从而使脆性层厚度减少的程度增大 ,复合

材料的性能升高的程度增大。因此 ,为提高复合材

料的性能 ,应尽可能降低成型温度。

C /A lf复合材料界面属反应结合界面。根据 A l4

C3的热力学数据可知
[ 9 ] ,温度升高 ,生成 A l4 C3的自

由能增量的绝对值减少 ,不利于反应的进行 ,但由于

界面反应是碳原子通过界面层扩散的过程 ,温度升

高又成为促进反应的有利条件。一定温度范围内 ,

随反应程度的增加 ,界面结合增强 ,界面传递载荷的

能力增强 ,复合材料的力学性能提高 ,但反应过度

时 ,由于界面生成的脆性相较多 ,受力时易在界面处

产生微裂纹 ,同时裂纹尖端的应力集中不能使界面

发生脱粘 ,因而在达到一定应力水平后 ,裂纹不断穿

过界面横向扩展 ,使材料很快发生整体破坏 ,即发生

低应力脆断 ,复合材料表现出较低的力学性能 ,断口

呈平齐型。

图 4为预制件不同预热温度下复合材料的断口

形貌。图 4 ( a)所示的断口平齐 ,没有纤维的拔出 ,

基体也没有产生明显的塑性变形 ,该类断口吸收能

量较小 ,复合材料的力学性能也较低。

( a)　680℃

( b)　620℃

图 4　不同预热温度下复合材料断口的形貌

Fig. 4　Fracture shape of composites

当成型温度为 620℃时 ,纤维周围的基体有明

显的塑性变形 ,基体环绕纤维形成韧窝状 ,纤维在基

体内有较深的脱粘 ,断口不平齐 ,如图 4 ( b)所示。

这类断口形态表明复合材料在断裂时消耗了较多的

能量而使材料性能有很大提高。

图 5为预制件不同预热温度的 X射线衍射图

谱。从图中可以看出 ,当预制件的预热温度为

680℃时 ,复合材料中 A l4 C3在最强峰位置的衍射峰

的强度比 620℃时的强度高出很多 ,说明预制件温

度越高 ,生成的界面反应产物的相对含量越多 ,此结

果与温度对复合材料力学性能的影响一致。

X射线衍射试验结果表明 ,温度对界面反应产

物有强烈的影响 ,在满足完全浸渗条件下 ,应尽可能

地降低预制件温度和基体温度 ,但预制件温度过低 ,

凝固阻力越大 ,不利于构件成型 ;基体温度过低 ,铝

液的黏度过大 ,造成浸渗速度较慢 ,同时由于表面张
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力随温度的降低而增大 ,毛细阻力增大 ,这些都会增

加复合材料中的缺陷 ,降低构件的成型性 ,并使复合

材料的性能降低 ,并且不利于制备大尺寸构件。

( a)　680℃

( b)　620℃

图 5　预制件不同预热温度下的 X射线图谱

Fig. 5　XRD pattern of composite when p reform treated

under different temperature

4　结论
(1)去胶温度对纤维强度保留率有较大影响。

去胶温度降低 ,纤维强度保留率提高 ,但去胶温度过

低 ,去胶不明显 ,在流量为 10 L /m in的氮气保护下 ,

去胶温度采用 720℃。
(2)预制件处理温度升高 ,使黏结剂的分子结

构发生改变 ,从而提高预制件的压缩性能。黏结剂

的参数为 :浓度 10%、P /A l原子比为 23∶1时 ,预制

件经 500℃处理 2 h的压缩强度最高 ,达 80. 2 MPa。
(3)成型温度对复合材料的力学性能有明显影

响。降低成型温度 ,纤维与基体的界面反应程度减

小 ,复合材料的力学性能提高。成型温度从 680℃

降到 620℃,复合材料的弯曲强度提高了 153 MPa,

达到 646 MPa,断口呈现一定的韧窝状。但性能还

可通过纤维涂层、改换基体、提高冷却速度等措施 ,

有待进一步提高。
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高温合金超塑切削

本成果是研究在一定的温度条件下 ,使切削区材料出现塑性急剧上升、变形抗力急剧下降的相变超塑性 ,在此状态下实

现超塑切削。金属的塑性 ,是决定材料加工难易和表面加工质量的重要因素之一。利用材料组织的变形温度和变形速度 ,可
使材料呈现伸长率特大和变形抗力特低 ,且有整体均匀变形的特性 ,这就是材料的“超塑性”。本工艺技术属国内首创 ,国际
先进水平 ,曾获部级科技进步一等奖。超塑切削技术与普通切削技术相比 ,在切削镍合金时 ,切削效率可提高 30%～50% ,刀
具磨损可降低 30% ,表面质量有较大改善。所用设备简单 ,结构新颖 ,便于改装维修 ,无光、电、气的危害和对环境的污染 ,投
资少 ,社会和经济效益显著。本成果适用于航空、航天、冶金、化工、机械等领域 ,已成功应用于火箭发动机关键部件的加工 ,在

多种难加工材料加工中有良好应用前景。 (首都航天机械公司 ,北京 34信箱 79分箱　100076)

·李连清·
—24— 宇航材料工艺　2005年　第 3期


