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Abstract: Ceramic materials have some shortcomings such as intrinsic brittleness and poor reliability, which limit the 

application in the field of structure. The laminated composites are composed by ceramics and metals according to the principle 

of bionics, and the advantages of metals and ceramics can be excellently utilized to greatly improve the toughness and 

reliability of ceramic materials. At present, most of the methods are to prepare ceramic layers by using ceramic powders. This 

methods have the disadvantages of long preparation cycles and weak interface between ceramic and metal, and thus it is 

necessary to find a new synthesis method. Micro-laminated TiC/Ti composites were prepared by in-situ synthesis using Ti foils 

and graphite papers in this paper. The SPS and hot-pressing sintering were used respectively, and the microstructure and 

mechanical properties of the composite were compared. By comparison, the layered structure was obviously found after SPS and 

hot-press sintering at 1400°C, but much residues C affected the mechanical properties; Due to the middle of Ti melting after SPS 

sintering at 1500°C, the laminated structure could not be completely formed resulting in low strength. The laminated structure 

was well formed by hot-pressing sintering at 1500°C, and the micro-laminated TiC/Ti composite exhibited bending strength of 

665.8±18MPa and fracture toughness of 23.81±1.2MPa·m
1/2

. However, the two sintering methods still need to be optimized. 
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摘要摘要摘要摘要：：：：陶瓷材料具有本征脆性和可靠性差等缺点，制约陶瓷材料在结构领域的应用。通过仿生学原理将陶瓷与金属复

合成的叠层材料，可以很好地利用金属和陶瓷的优点，大大提高陶瓷材料的韧性和可靠性。目前大多数方法是采用的

陶瓷粉体制备陶瓷层，这种方法具有制备周期长并且陶瓷和金属的界面结合薄弱等缺点，需要寻找新的合成方法。本

文以Ti箔和石墨纸为原料，采用原位合成法制备TiC/Ti微叠层复合材料，分别采用了SPS和热压烧结，并且对比研究了

两者的微观组织和力学性能。通过对比发现，在1400°C下，SPS和热压烧结后的样品有明显的层状结构，但是有大量

的C残留，并且影响力学性能；在1500°C下，SPS烧结后出现Ti熔化，不能形成完整的叠层结构，导致强度低，热压烧
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结后形成的叠层结构较好，弯曲强度为(665.8±18)MPa，断裂韧性(23.81±1.2)MPa·m
1/2
，力学性能最佳。但是，两种烧

结方法仍需要优化。 

关键词关键词关键词关键词：：：：原位合成，微叠层复合材料，微观组织，断裂韧性 

 

1．．．．引言引言引言引言 

碳化钛(TiC)陶瓷具有高硬度、高熔点、耐磨损、热

稳定性能好等独特的性能，广泛应用于刀具涂层、钛合

金的增强相、核反应堆结构件等方面[1-2]。但是由于TiC

陶瓷的本征脆性导致室温断裂韧性 (KIC) 低 (KIC 约

5MPa·m
1/2

)[3]，在很多领域的应用受到了限制。这是因

为TiC是一种陶瓷相，陶瓷内部的化学键具有方向性，导

致陶瓷受到外力时无法通过塑性变形吸收外加载荷能量，

只能依靠裂纹萌生和扩展而产生新的表面能来抵抗外加

载荷，因此，要提高陶瓷材料的韧性，需要提高陶瓷裂

纹扩展的表面能和增加裂纹扩展路径。随着仿生学的发

展，通过一些天然生物结构材料如贝壳珍珠层得到启发，

设计出了脆性层与韧性层相互交替排列的叠层复合材料，

通过叠层的多界面效应增加裂纹扩展的路径，大大的提

高材料的韧性。20世纪90年代，Clegg等[4]人制备出了碳

化硅(SiC)/石墨(C)微叠层复合材料，发现该材料断裂韧

性达到了15MP·m
1/2
，约是普通的SiC陶瓷材料的4倍，并

发表于《Nature》杂志。随后相继出现许多陶瓷增韧体系

的微叠层复合材料，通常陶瓷层选择氧化铝(Al2O3)陶瓷，

氮化铝(AlN)陶瓷，TiC陶瓷，SiC陶瓷和硼化钛(B4C)陶

瓷等，韧性层选择钛(Ti)，镍(Ni)，铝(Al)，石墨(C)和六

方氮化硼(h-BN)等。由于金属的韧性比石墨和h-BN要高，

因此选用金属与陶瓷复合形成的金属/陶瓷微叠层复合

材料的增韧效果更明显，并且在防护领域具有很好的应

用前景[5]。 

目前很多种类金属/陶瓷复合材料已经被制备出来。

2000年，罗永明等[6]采用凝胶铸造的方法得到SiC基片后

进行喷涂金属钨(W)粉，通过热压烧结制备出SiC/W叠层

复合材料，测得断裂韧性达8.1MPa·m
1/2
，是SiC陶瓷块体

的2倍。金海云等[7]-[8]人采用流延法成型和(放电等离子

烧结)SPS的制备方法成功制备出AlN/Ti、AlN/Ni等陶瓷/

金属叠层复合材料，其断裂韧性分别达到了8.54MPa·m
1/2

和9.32MPa·m
1/2
。Huang等[9]人选择了铝粉和Al2O3陶瓷片，

在较低温度下采用热压烧结，制备出Al2O3/Al叠层复合材

料，得到弯曲强度可达387MPa、断裂韧性10.5MPa·m
1/2
。

Song等[10]利用Al2O3陶瓷板，通过改变陶瓷表面形状，与

金属钼(Mo)进行热压烧结制备出Al2O3/Mo叠层复合材料，

得出锯齿状界面的自锁功能有利于提高界面结合强度，并

且材料的韧性，断裂功和弯曲强度分别可达到8.0MPa·m
1/2
、

1179J·m
-2
和293MPa，分别是单片Al2O3陶瓷的2.1倍，6.6

倍和1.2倍。Wu等[11]人利用Ti粉和B4C粉流延成型后进行

热压烧结，制备出B4C/Ti金属/陶瓷微叠层复合材料，其断

裂韧性达到9.2MPa·m
1/2
。Launey等[12]人采用冷冻铸造法

制备出氧化铝陶瓷骨架，利用压力浸渍的方法，将铝-硅

(Al-Si)合金熔渗到陶瓷骨架中，制备出Al2O3/Al-Si合金叠

层复合材料，并测得其拉伸强度300MPa，断裂韧性高达

40MPa·m
1/2
，其力学性能和铝合金相近。Claudio Ferraro

等[13]对这种冷冻铸造后渗透合金的方法进行了系统的研

究和分析。沈平等[14]人采用和冷冻铸造的方法制备出

TiC/Al叠层复合材料，其弯曲强度达355±3MPa和最高断

裂韧性达81±2MPam
1/2
，并发现随着TiC陶瓷含量的增加，

断裂韧性呈现逐渐减弱的趋势。大多数制备陶瓷层的方法

采用的原料是陶瓷粉体，然后经过成型、烧结得到微叠层

复合材料。虽然采用粉末烧结的方法有制备工艺成熟，设

备要求低等优点，但是也存在一些不足:1).制备过程陶瓷

粉体会难免产生团聚；2).单层厚度很难保持一致和均匀，

影响力学性能；3).陶瓷成型到烧结期间周期较长，成型工

艺过程复杂；4).陶瓷表面具有惰性，与金属结合的界面强

度相对较低。因此需要寻找新的制备陶瓷/金属微叠层复

合材料。原位合成法主要是在金属基体上通过化学反应形

成新的陶瓷相，从而改善金属的性能。这种方法在金属基

复合材料应用较为广泛，界面处结合紧密，界面结合强度

好[15]。然而这种方法应用于制备金属/陶瓷微叠层复合材

料鲜有报道。 

针对目前金属/陶瓷叠层复合材料中陶瓷层的制备存

在的问题，本文采用箔片为原料，采用原位反应方法制备

出陶瓷层，而后与残留的金属形成金属/陶瓷叠层复合材

料。该方法不需要提前制备陶瓷和金属粉末，用Ti箔片和

石墨纸为原料，利用Ti与C原子之间扩散反应得到TiC陶瓷

层，然后TiC层与残留的金属Ti的形成金属/陶瓷微叠层复

合材料。本文采用SPS和热压烧结的方法，对比研究两种

烧结工艺的得到的组织和力学性能，探索制备TiC/Ti微叠

层复合材料较佳的工艺参数。 

2．．．．材料和方法材料和方法材料和方法材料和方法 

本次研究采用的原材料是工业Ti箔(纯度99.5%，厚

0.1mm)和石墨纸(纯度99.5%，厚0.02mm)，Ti箔和石墨纸

切成直径50mm的小圆片，用600号的砂纸对Ti箔进行打磨，

然后用5%的氢氟酸(HF)溶液浸泡5~10min后用去离子水

和乙醇超声清洗2~3次，最后进行干燥。取Ti箔和石墨纸

各100片，交替叠加放入石墨模具中。采用SPS烧结炉

(Sojitz Machinery)进行真空烧结，温度为1400°C和1500°C，

升温速率150°C/min，保温时间15min，压力20MPa，随炉

冷却，取出样品。采用R-C-ZKQY-07型热压烧结炉进行真

空热压烧结，烧结温度为1400°C和1500°C，加热速率

10°C/min，烧结压力为20MPa，烧结时间为2h，随炉冷却，

取出样品。 

用X射线衍射仪(XRD)对试样横截面进行分析晶体

结构和相的成分，使用型号为Bruker D8Advance(德国，

布鲁克 ),测试使用的靶材为铜靶 (Kα， X射线波长

λ=0.15418nm)，电压40kV，电流35mA，连续扫描，扫描
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速度为 5
o
/min，扫描测试范围 10

o
~90

o
，扫描步长为

0.02
o
/step。采用背散射扫描电镜(SEM)和能谱(EDS)对试

样的微观结构和元素分布进行表征。采用万能试验机

(INSTRO)在室温下进行三点弯曲强度(TPB)和断裂韧性

的测试，万能试验机型号为WDW-200D。测试三点弯曲

强度的试样尺寸是3mm×4mm×20mm，其中叠层厚度是

3mm，加载速度是0.5mm/min，测试五个样，取平均值；

测 试 断 裂 韧 性 采 用 单 边 开 口 刃 法 ， 试 样 尺 寸 是

4mm×2mm×20mm，其中叠层厚度是4mm，切口垂直于

叠层方向，切口深度2mm，加载速度是0.05mm/min，跨

距是16mm，测试五个样，取平均值，根据下列公式(1)

出断裂韧性KIC的数值: 
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其中，Fmax表示最大载荷，L表示试样跨距，B表示试

样厚度，W表示试样宽度，a表示试样中间切口深度，函

数f(a/W)的计算过程如公式(2)[16]下: 
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在本实验中，L，B，W，a分别对应的是16mm，4mm，

3mm，2mm。 

3．．．．结果与讨论结果与讨论结果与讨论结果与讨论 

3.1．．．．微观形貌和结构组成微观形貌和结构组成微观形貌和结构组成微观形貌和结构组成 

下图1是采用SPS和热压烧结后得到的TiC/Ti复合材

料的XRD衍射图谱。根据衍射峰和标准PDF卡片的比对得

出，在1400°C下烧结后，该复合材料由TiC、α-Ti和C三种

相组成，结合扫描电镜图片图2(a)和图2(c)可以看出，层状

结构比较明显，结合能谱分析得出，亮且偏白的部分是未

反应完全的α-Ti，厚度约50µm，灰色较暗部分是原位形成

的TiC反应层，厚度约为15µm，黑色部分是残留的石墨，

厚约10µm，在1400°C烧结后发现，SPS烧结和热压烧结得

到的层状结构相似，都残留大量的石墨；通过图1展示在

1500°C下烧结后，C的衍射峰基本消失，只有TiC与α-Ti

的衍射峰，从扫描电镜图2(b)发现，1500°C下SPS烧结后，

TiC层部分相互挤压在一起，层状结构不明显，出现边缘

有层状，中心无层状结构，还有很少的石墨残留，产生的

原因是中心部分Ti出现融化，得不到层状结构；通过图2(d)

发现，1500°C下热压烧结得到的层状结构明显，Ti层厚度

大约30µm，TiC层厚度约50µm，TiC层中会发现部分Ti渗

透。 

结合XRD图和SEM分析得出，在1400°C和1500°C

温度下，Ti与C发生了扩散反应，形成了TiC陶瓷。根据

XRD衍射峰对比发现，1500°C下TiC的衍射峰变宽，Ti

的衍射峰强度变低，并且没有C的衍射峰，说明1500°C

更有利于TiC形成。另外出现熔化的现象可能是SPS烧结

时是材料结合界面的放电效应和Ti的导热性不佳，内外

温度不均导致的。采用的热压烧结后的TiC/Ti微叠层复

合材料的XRD检测结果很相似，没有其他相生成。通过

SEM结果(图2(c)和图2(d))发现，采用热压在1400°C的条

件下，可以看见明显的层状结构，但仍然有部分C残留；

在1500°C下，几乎没有C的残余，层状结构非常明显，

界面没有发现裂缝和孔洞，也没有出现熔化的现象。此

外，部分Ti渗入到了TiC陶瓷层的原因可能是在冷却时，

TiC中析出了Ti，或者是TiC存在缝隙，Ti被挤压到了TiC

基体中。 

通过SPS和热压烧结的结果对比得知，SPS烧结温

度低会导致C有残留，烧结温度高导致Ti出现熔化。采

用热压烧结时，温度低也同样会导致C残留，温度高得

到的叠层结构比较明显，但是会使Ti熔渗到TiC陶瓷基

体中。 

 

图图图图1 烧结后的XRD衍射图谱：(a)SPS烧结，(b)热压烧结。 
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图图图图2 扫描电镜图:(a)1400°C下SPS烧结；(b)1500°C下SPS烧结；(c)1400°C热压烧结；(d)1500°C热压烧结。 

3.2．．．．弯曲强度和断裂韧性弯曲强度和断裂韧性弯曲强度和断裂韧性弯曲强度和断裂韧性 

本实验采用三点弯曲法对复合材料的弯曲强度和断

裂韧性进行测试。通过测试发现，采用SPS和热压在

1400°C烧结后样品层间分裂严重，无法加工测试样件，因

此无法进行力学性能测试。这是由于残留的石墨纸的力学

性能差，复合材料中的TiC层结合非常薄弱，从而影响复

合材料整体的力学性能。当温度在1500°C下，采用SPS烧

结的复合材料的抗弯强度(84.1±22)MPa，无法加工断裂韧

性的样件；采用热压法烧结得到复合材料的弯曲强度为

(665.8±18)MPa，断裂韧性(23.81±1.2)MPa·m
1/2
，弯曲强度

与无压烧结TiC陶瓷大致相等，断裂韧性比一般的TiC陶瓷

高2-4倍[17]。说明在一定温度和压力下，热压法制备叠层

复合材料在结构和性能优于SPS烧结法。 

图3a显示的1500°C下热压烧结后，通过三点弯曲断裂

后的裂纹扩展图。由图发现，该图有主裂纹和一些微小裂

纹组成。其中主裂纹呈现锯齿状，裂纹在TiC层和Ti层之

间出现了偏转；在裂纹尖端区域发现，裂纹直接穿过Ti

层且Ti层未完全断裂，说明裂纹出现了桥联；在部分碳化

钛层中出现分层的现象，未发生在界面处，说明TiC与Ti

的界面结合比较强。裂纹偏转、桥联和分层均有利于提高

复合材料的整体的断裂韧性。此外，分层区域未发生在TiC

与Ti的界面，说明TiC与Ti具有较高的界面结合强度。图

3b表示的是1500°C下热压烧结后断口形貌，由图可以发现

TiC层断裂面平整，是典型的脆性断裂，Ti层出现山脊状

和韧窝，是典型的韧性断裂。此图还可以发现TiC层中间

部分有平行叠层方向的裂纹，界面处未发现脱落的情况，

进一步证明TiC与Ti的界面结合力强，说明了这种原位反

应法制备的叠层TiC/Ti复合材料的界面具有很强的结合力。 

图3c和图3d分别表示1500°C下热压烧结后的弯曲强

度的应力-应变曲线和断裂韧性的载荷-位移曲线，通过图

3c和图3d可以看出，该复合材料的应力-应变曲线和载荷-

位移曲线与纯块体陶瓷材料不同[18]，没有出现载荷急剧

下降的情况，呈现非脆性断裂，说明该复合材料有一定的

可靠性和金属层有一定的承载能力。 

结合微观组织和力学性能分析，对SPS烧结和热压烧

结两种烧结方法进行了比较后发现：SPS烧结具有升温速

率快，烧结时间短，效率高等优势，但是由于烧结时间短，

很难通过扩散反应形成较好的叠层结构；热压烧结可以通

过控制一定工艺参数得到较佳的微叠层复合材料，但是也

存在升温速率较慢，烧结时间长的问题，另外烧结温度较

低导致C残留，烧结温度高导致Ti渗透等问题需要解决。 
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图图图图3 (a)裂纹扩展图；(b)断口形貌图；(c)弯曲应力-应变曲线；(d)载荷-位移曲线。 

4．．．．结论结论结论结论 

采用Ti箔和石墨纸为原料，通过加热加压的方式，原

位合成方法制备TiC/Ti微叠层复合材料。通过比较了相同温

度下SPS和热压烧结后的产物，发现在1400°C下烧结的复

合材料中具有很多C残留，影响力学性能；在1500°C下，

采用热压烧结方法得到的微叠层复合材料的微观组织和力

学性能更好，弯曲强度为 (665.8±18)MPa，断裂韧性

(23.81±1.2)MPa·m
1/2
。弯曲强度与TiC大致相等，断裂韧性

却大大的提高。另外SPS烧结方法需要继续探索更佳的工艺。

SPS烧结需要解决的问题是如何让C无残留，同时Ti不能熔

化；热压烧结是解决的问题是Ti的渗透和生产效率低下。

综上所述，SPS和热压烧结方法仍然不断地改进和优化。 
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