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纯Ag钎焊镀钨SiC陶瓷的接头组织与强度

姚向雷 1，2， 全孝洋 1，3， 李荣程 1，3， 赵金花 2*， 黄 庆 1*

1. 中国科学院上海应用物理研究所，上海  201800
2. 山东建筑大学  理学院，山东  济南  250101

3. 中国科学院大学，北京  100049

摘　要：在多种 SiC 陶瓷的连接方法中，钎焊因其工艺简单和较高的灵活性已经得到了广泛的研究。然而，传统

的活性钎焊方法在核能领域的应用中存在局限性。为此，利用磁控溅射在无压烧结 SiC 陶瓷表面镀上 500 nm 厚

的镀钨膜，并使用纯度为 99.99 wt.%的纯银作为钎料，探索低活性钎焊方法。试验在 1 000 ℃的高真空环境下实现

了 SiC 陶瓷的钎焊。在不添加活性元素的前提下，钨镀层的存在极大地改善了银对 SiC 表面的润湿性。为了研究

钎缝的结构，采用机械抛光和离子溅射两种方法处理样品表面，结果表明离子溅射法可有效避免机械抛光引入的

划痕和杂质。显微观察和元素分析表明，该方法形成了结合紧密的钎缝，钎缝保持了界面层-钎料层-界面层的结

构，各层间的界限清晰。钎料层保持为纯银相，界面层为钨镀层。X 射线衍射谱表明，W 与 SiC 基体发生了反应，

形成了 WC、W2C、W5Si3相。这些相分布在钨镀层内，未见基体内有明显的反应产物。接头连接强度为 27±7 MPa。

钎缝断面普遍可见银钎料撕裂的形貌以及少量 SiC 基体局域破坏的形貌。以上结果表明采用钨镀层和银钎料的

方案可以实现 SiC 的低活性连接。
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Abstract: In the various methods of connecting SiC ceramics, brazing has been widely studied due to its simple process and 

high flexibility. However, traditional active brazing methods have limitations in their application in the nuclear energy field. 

For this reason, this study used magnetron sputtering to plate a 500 nm thick tungsten film on the surface of pressureless sin‐

tered SiC ceramics, and explored low-activity brazing methods using pure silver with a purity of 99.99 wt.% as the brazing 

filler metal. The brazing of SiC ceramics was realized in a high vacuum environment at 1 000 ℃. Without adding active ele‐

ments, the presence of the tungsten plating greatly improved the wettability of silver on the SiC surface. To study the struc‐

ture of the brazing seam, both mechanical polishing and ion sputtering methods were used to treat the sample surface. The re‐

sults showed that the ion sputtering method can effectively avoid scratches and impurities introduced by mechanical polish‐

ing. Microscopic observation and elemental analysis indicated that this method formed a tightly bonded brazing seam, which 

maintained an interface layer-brazing filler layer-interface layer structure, with clear boundaries between each layer. The 

filler layer remained as a pure silver phase, and the interface layer was the tungsten plating. X-ray diffraction spectra showed 
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that tungsten reacted with the SiC substrate to form WC, W2C, and W5Si3 phases. These phases were distributed within the 

tungsten plating, and no obvious reaction products were seen in the substrate. The connection strength of the joint was 27± 7 

MPa. The cross-section of the brazing seam generally showed the appearance of torn silver brazing filler and a small amount 

of local damage to the SiC substrate. The above results indicate that the scheme using tungsten plating and silver brazing 

filler can achieve low-activity connection of SiC.
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0 引言

碳化硅（SiC）陶瓷具有高热导率、高强度、优异

的热稳定性、低中子吸收截面、良好的耐腐蚀和耐

中子辐照的性能，在核能领域具有很大的应用潜

力［1-2］。然而，SiC 陶瓷的高硬度和较差的机械加工

性限制了其在大尺寸复杂结构的应用。因此，开发

有效的连接技术对于 SiC 陶瓷的广泛应用尤为重

要。目前，已有文献报道多种方法实现 SiC 的自连

接以及与其他金属材料的连接，主要包括固相扩散

法［3］、金属钎焊法［4-5］、玻璃陶瓷连接［6-7］、陶瓷先驱

体连接［8］、MAX 相连接［9］等。其中，金属钎焊法操

作简单、无需施压、适用于大批量生产，被认为是目

前非常有应用前景的一种手段。在一些面向核能

应用的 SiC 连接方法研究中，钎焊也占据了重要的

位置［10-11］。目前针对不同钎料的开发以及钎料和

SiC 基体的反应机制已有许多研究报道。尽管银-

铜基钎料是 SiC 材料钎焊连接最常用的钎料之一，

但由于银和铜不能浸润 SiC 表面，因而不能直接用

于 SiC 的钎焊。常用的解决办法是添加活性金属，

如添加钛形成的 Ag-Cu-Ti 钎料已经成功用于 SiC

的连接［4，12-13］。银和铜具有优异的延展性，可以有效

缓解钎缝的残余应力。钛的加入使得钎料润湿 SiC

的表面，并与界面形成反应产物 TiC、Ti5Si3 等产

物［12-13］。此外，人们还开发了适用于高温环境的高

温镍基［14］和钴基钎料［5］等。

虽然镍基、钴基合金钎料与 SiC 具有良好润湿

性，但是 SiC 易与合金元素 Ni、Co 等发生强烈的界

面化学反应。过度的界面反应会损伤 SiC 基材，进

而可能影响接头的强度。因此，人们也在不断探索

适用于 SiC 的无反应钎焊或者近似无反应钎焊的方

法。研究发现，在钎料中添加较高比例的 Si 可以抑

制该钎料中的活性元素与 SiC 基体的反应，该方法

已经在含 Ti［15］、Cr［16］、Ni［17-18］的钎料中得到验证。

然而大量的游离硅不耐腐蚀，可能影响其在核能高

温环境中应用。有研究采用纯银连接 SiC 和镍基合

金［19］。由于纯银无法浸润 SiC 表面，该方法在低于

银熔点的温度下（900 °C），通过施加压力（16 MPa）

实现 SiC 与镍基合金的有效连接。

鉴于银的化学性质稳定且延展性好，本研究采

用纯银作为连接 SiC 的钎料。为了改善纯银对于

SiC 表面的浸润性，在 SiC 表面预制了一层金属钨

层，利用银在金属钨表面的润湿性，成功实现了 SiC

材料的连接，进一步对钎缝进行了表征分析。

1 试验材料及方法

试验采用无压烧结 SiC 陶瓷材料，样品尺寸为

12 mm×12 mm×6 mm 和 16 mm×12 mm×6 mm 两种。

两种尺寸样品的待焊接表面依次用 120#、400#、

800#、1200#的金刚石砂纸打磨平整，然后用丙酮、

酒精、去离子水依次进行超声清洗干净。采用磁控

溅射技术在 SiC 陶瓷待连接表面镀上厚度约 500 nm

的纯钨膜（纯度 99.95 wt.%）。

钎料为纯度 99.99 wt.％、厚度 0.1 mm 的纯银

片，银片尺寸为 10 mm×12 mm，将银片双面打磨后

用酒精超声清洗干净，按照 SiC（W 膜）-Ag-（W 膜）

SiC 的顺序装配成三明治的结构，并确保 SiC 表面的

钨膜与纯银箔接触。为防止银和钨在高温下被氧

化，钎焊过程在真空环境中进行。本研究采用密封
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的石英管来实现高真空环境。为了使两个样品与

银箔在后续的钎焊过程中保持相对位置，采用石墨

夹具轻轻固定 SiC（W 膜）-Ag-（W 膜）SiC 装配体，

并抽取石英管内的真空度至<1×10-3 Pa，之后使用氢

气焰进行熔封。随后，将装有样品的真空石英管置

于高温炉中，以 10 ℃/min 的速度升温至 1 000 ℃，

并在该温度下保温 20 min，然后随炉冷却至室温，从

而完成碳化硅陶瓷的连接。

为评估钨层对改善银的浸润性的效果，按照上

述方法将纯银与原始 SiC 或者镀钨膜的 SiC 封在真

空石英管中，在高温炉中升至 1 000 ℃保温 20 min

（保持银在原始 SiC 或者 SiC 钨镀层表面上），然后

随炉冷却至室温。进而对比研究了银在原始 SiC 表

面和镀钨膜的 SiC 表面的接触角。钎焊后，样品端

面先用金刚石砂纸研磨，然后依次采用 9 μm、3 μm

和 0.02 μm 的二氧化硅悬浊液进行机械抛光。使用

LEO 1530vp 扫描电子显微镜观察钎缝的显微组织，

并利用能谱仪（EDS）进行元素分析。为了防止机械

抛光引入的表面损伤和杂质，又对焊接样品的截面

采用了另一种处理方法：首先从焊接样品中切出

3 mm×4 mm×2 mm 的小样品（含钎缝），然后利用

5 keV 的氩离子束（掠入射角为 8°）溅射样品表面，

以清洁并抛光表面，所使用的仪器为 Gatan Model 

691 离子减薄仪。

为了研究高温环境中钎缝中及界面上发生的

反应，使用 Bruker D8 衍射仪分别测量了 SiC 样品、

镀钨膜 SiC 样品、高温 1 000 ℃处理之后的镀钨膜

SiC 样品的掠入射 X 射线衍射谱（X 射线入射角度为

1°），进而对物相进行了分析。此外，自行设计了夹

具，在万能试验机上进行钎焊接头的剪切强度测

试。万能力学试验机的加载速度为 0.03 mm/min。

接头的剪切强度按照式（1）计算：

τ =F/s

式中　τ为抗剪强度（单位：MPa）；F 为接头断裂时

的最大压力（单位：N）；s 为接头的有效搭接面积（单

位：mm2）。

2 结果和讨论

2.1 银的润湿性

为了对比银对原始 SiC 表面和 SiC 表面钨镀膜

的润湿性，对银在样品表面形成的液滴（冷却后）拍

摄了照片，如图 2 所示。根据图片中银液滴的形状

测量了银的接触角。纯 Ag 在原始 SiC 表面的接触

角约为 150°（见图 2a），表明银不浸润 SiC 的表面［20］，

银颗粒与 SiC 表面粘接不牢，容易脱落。相比之下，

纯 Ag 在 SiC 表面钨镀膜上的接触角约为 56°（见图

2b），表明 Ag 能够润湿 SiC 陶瓷上的钨膜。银颗粒

与 SiC 表面镀钨膜的粘接牢固，不脱落。因而选择

镀钨膜有助于实现 SiC 陶瓷材料的钎焊。

2.2 钎缝的显微结构

机械抛光后的镀钨 SiC 陶瓷样品钎焊钎缝的

SEM 形貌如图 3 所示（A、B、C、D 为利用 EDS 进行

元素测量的位置）。在图 3a 中，两侧深灰色代表 SiC

基体，中间浅色为钎缝。由图可见，钎缝宽度均匀，

钎缝内钎料无缺失、断裂情况，也未见明显的裂纹、

气孔等缺陷。随机取三个区域放大，以观察钎缝的

结构，如图 3b~3d 所示。图中可见钎料与基体结合

紧密，测得钎缝宽度约为 22 μm。此外可见，无压烧

结 SiC 基体存在一定的孔隙。

取钎缝与 SiC 基体的界面区域进一步放大，如

图 3e~3g 所示，明显可见钎料层、界面层和 SiC 基体

三个区域，三个区域界限清晰。原始 SiC 基体有意

选择不抛光，所以表面存在起伏。可见界面层和钎

料层均能有效填充基体凹陷处，形成紧密的结合。

图1　钎焊试验样品装配示意

Fig. 1　Sketch of the assembling for brazing

　　（a）原始 SiC 陶瓷上的　　（b）SiC 陶瓷表面钨镀层上的

　　　  银液滴（冷却后）　　　　　  银液滴（冷却后）

图2　银的润湿性对比

Fig. 2　Comparison of silver wettability
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界面层厚度约 500 nm，可以推测为钨镀层。钎料层

内可见机械抛光留下的划痕，且有亚微米尺度的深

灰色颗粒。由于所用抛光介质（氧化硅颗粒）和研

磨下来的 SiC 颗粒均比银硬得多，可以推测，这些深

灰色颗粒可能是机械抛光过程引入的杂质。但是

仅从图中也难以排除这些颗粒是钎焊过程形成的

新相的可能性。

为了避免机械抛光引入的杂质和损伤，取另一

个钎焊样品，采用氩离子束掠入射样品表面，利用

物理溅射的方法清洁并抛光表面。氩离子溅射后

镀钨 SiC 样品的形貌照片如图 4 所示（A'、B'、C'、D'

为利用 EDS 进行元素测量的位置）。与图 3 所示一

致的是，该样品也形成了厚度和结构均匀的钎缝，

无明显裂纹和孔隙缺陷。图 4e~4g 显示钎料层和界

面层均能有效填充 SiC 表面的凹坑，形成紧密的结

合。与图 3 所示不同的是，钎料层内深灰色斑点消

失，证实图 3 所示钎料层中的斑点是机械抛光引入

的杂质。由图 4 可见，钎料层形成了均匀的相。该

样品钎料层厚度为 35 μm，比图 3 所示样品的钎料层

更厚。

2.3 化学成分分析

为了确定钎缝中的相，分别从机械抛光和离子

溅射的两个样品中选择了代表点，并使用 EDS 分析

其化学成分。图 3 和图 4 中的 A 和 A'代表钎料层中

部，B 和 B'代表钎料层接近界面处，C 和 C'代表界面

层，D 和 D'代表基体。每个点都选择了三个代表性

图3　机械抛光后镀钨SiC钎缝的SEM图片

Fig. 3　SEM images of the SiC joint after mechanical polishing

图4　离子溅射后镀钨SiC钎焊样品钎缝的SEM图片

Fig. 4　SEM images of the SiC joint after ion milling
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位置进行分析，然后对获取的元素含量取平均，结

果列于表 1 中。

A 和 A'区域主要为银元素，且都有原子含量

0.99 at.%的 Si 元素。不同的是 A 位置（机械抛光）含

有 11 at.%的氧，但 A'位置（离子溅射）没有测到氧，

即氧是由机械抛光引入的杂质。B 和 B'位置也是钎

料层，只不过离界面比较近，所以结果与 A 和 A'位

置所得结果基本一致。不同的是 B 和 B'位置的硅含

量更高，可达 2 at.%左右。根据银-硅合金相图，室

温下硅在纯银中的固溶度极低。即使银在高温下

溶解了一定量的硅，冷却后也应当发生共晶凝固。

图 3 钎缝中的深灰色颗粒已被证实是机械抛光引入

的杂质；图 4 钎缝呈现均一的相。据此可以推测，钎

缝中测到的硅元素并非钎缝内真实的成分，而是制

样过程引入到表面的（机械抛光过程中嵌入钎缝的

氧化硅颗粒或者离子溅射的 SiC 基体在钎缝上的再

沉积）。

C 和 C'为界面层，主要元素为钨和碳，这说明该

界面层就是原始的钨镀层，但是经过高温处理之后

与 SiC 基体发生了反应，根据元素判断主要与碳反

应形成了碳化钨。该层内测到 4 at.%~7 at.%的硅元

素，说明硅也与钨反应形成了化合物。该层内还能

测到银元素。已知银和钨二者不固溶，C 和 C'中测

到的银应该是由于钨层太薄电子束打到钨层外面

导致的。最后，D 和 D'中只含硅和碳两种元素，碳的

原子分数略高于硅的原子分数，说明基体为富碳的

SiC。值得指出的是，图 3 所示的 SiC 基体中的孔隙

在图 4 中显示为某种物质（深灰色衬度区域）。经过

元素分析，表明该物质为碳，这恰好说明为什么 SiC

基体中富碳。相比于坚硬的 SiC，碳很软，在机械抛

光中很容易被研磨掉，显示为孔隙。

高温处理之后，钨镀层与 SiC 基体的界面依然

清晰。再结合元素分析结果，可以判断化学反应主

要在界面处发生，进而硅和碳扩散到整个钨镀层。

为了进一步确定钨与 SiC 的反应产物，利用掠

入射 XRD 测量了原始 SiC、镀钨 SiC 以及高温处理

（1 000 ℃）后的镀钨 SiC 样品的 X 射线衍射谱，如图

5 所示。由于钨镀层很薄，镀钨 SiC 样品的 XRD 谱

（红色谱线）中依然能测到 SiC 的峰。经过高温处理

之后，XRD 谱（蓝色谱线）中出现了很强的 WC、W2C

的峰，也能观察到 W5Si3的峰，这与上述元素分析的

结果是一致的。尽管有以上反应产物的峰，W 金属

的峰依然很强，表明 W 并没有完全与 SiC 发生反应。

根据元素分析和 XRD 物相分析，可以判断钨主要与

碳反应形成了碳化钨，与硅的反应相对微弱一些，

这与文献报道的结果是一致的［21］。

2.4 剪切强度

在万能试验机上对钎焊接头的剪切强度进行

了测试。初始样品的钎焊面积为 12 mm×10 mm，经

过测试发现 SiC 基体总是早于钎缝断裂。为更准确

地测量钎缝的剪切强度，将钎焊面积缩小至12 mm×

4 mm。典型的剪切强度测试曲线如图 6 所示，其中

包含了夹具的示意图。在约 600 N 时，曲线出现一

个下降的小峰，这是由于 SiC 陶瓷边角被提前压裂

所致。经过三次测试并取平均值，得到钎焊接头的

表1　银钎焊镀钨SiC钎缝各位置的元素分布（原子分数，%）

Table 1　The chemical content （at. %） of the various positions in the 

joint of W-coated SiC

区域

A

B

C

D

A'

B'

C'

D'

E

Ag

87.75

82.68

2.19

—

99.01

97.25

2.28

—

100

W

—

—

53.21

—

—

—

50.13

—

0

C

—

—

40.26

52.87

—

—

40.69

53.64

0

Si

0.99

1.51

4.34

47.13

0.99

2.75

6.9

46.36

0

O

11.26

15.81

—

—

—

—

—

—

0

图5　原始SiC、镀W膜SiC、高温处理后的镀W膜SiC的掠

入射XRD图谱

Fig. 5　The glancing-incident XRD spectra of original SiC，tungsten-

coated SiC and tungsten-coated SiC after annealing.
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剪切强度为 27.3±7.2 MPa。

2.5 断口形貌

断口形貌如图 7 所示。通过 EDS 元素分析，发

现图 7a 中Ⅰ为银钎料，Ⅱ为 SiC 基体，Ⅲ为残余的钨镀

层。从图中还可以看到银钎料层被撕裂的断面（即

图中字母 E 所示的具有平行细纹的区域）。为了进

一步确认钎缝中的成分，在撕裂的断面处取多点进

行了元素分析，结果均显示为 100% 的银，如表 1 所

示。进一步证实钎缝为纯银相，上述钎缝中测到的

硅为制样引入的杂质。此外，从图 7b 可见，剪切测

试甚至破坏了局部的 SiC 陶瓷基体，表明了钎焊的

紧密程度。

3 结论

在无压烧结 SiC 陶瓷表面溅射一层钨金属膜，

然后以纯银为钎料在 1 000 ℃的高真空下进行了

SiC 陶瓷的钎焊研究。主要结论如下：

（1）通过在 SiC 陶瓷表面制备 500 nm 厚的钨镀

层，显著改善了纯银对 SiC 表面的润湿性，从而实现

了在 1 000 ℃高真空环境下的钎焊连接。

（2）钎缝微观结构分析表明，形成的钎缝保持

了清晰的界面层-钎料层-界面层结构。界面层为

钨镀层，钎料层为纯银，显示出良好的结合性能。

（3）通过 EDS 元素分析和 XRD 测试表明，钎料

层为纯银，界面层为钨镀层。在 1 000 ℃下，钨与

SiC 基体发生了反应，反应产物为 WC、W2C、W5Si3。

经测试，钎焊接头剪切强度为 27.3±7.2 MPa，钎缝断

面中普遍可见银钎料撕裂的形貌，并可见 SiC 基体

局部破裂的区域。结果表明，采用钨镀层和银钎

料，可以实现碳化硅陶瓷的低活性钎焊连接。
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