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摘要: 在 1100-H 14铝合金基体表面开凹槽添加 N i粉进行搅拌摩擦加工 ( F riction Stir P rocess ing, FSP), 利用 N i粉在

搅拌过程中的碎化及其与基体的原位反应生成的高强、高硬的金属间化合物制备强化的表面复合层。结果表明,

不同于添加陶瓷颗粒的 FSP工艺, N i颗粒能在搅拌过程中充分碎化,并与铝基体原位合成金属间化合物, 原位自生

的增强体颗粒与基体是以金属键合的方式结合在一起, 因此与基体金属间具有良好的界面相容性和界面结构,能

够很大程度上改善颗粒的强化效果。增强颗粒与基体结合界面的性质对复合层硬度的影响非常显著, 为了提高复

合层硬度, 提出了通过原位反应获得颗粒 /基体的高强界面的模型。
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  铝合金因其密度小、比强度高等优点,在航空航

天领域被广泛应用, 但其硬度较低、耐磨性较差、易

产生晶间腐蚀等缺点, 在很大程度上限制了它的进

一步应用
[ 1]
。因此,探索提高铝合金材料的表面硬

度和耐磨性的有效途径成为了一个非常重要的研究

课题。而制备强化的高硬度表面复合层是提高其硬

度及耐磨损性能的主要手段
[ 2~ 4]
。 2003年, M ishra

等人
[ 5, 6]
基于搅拌摩擦焊发展起来的搅拌摩擦加工

( F riction St ir Processing, FSP)技术成为了一种极具

潜力的铝、镁等轻质合金表面改性技术。目前主要

采用的方法是添加高强高硬的陶瓷颗粒, 利用 FSP

过程中搅拌区内产生强烈的塑性变形和塑性金属流

动,使添加颗粒在基体材料中获得分散,制备出超细

或纳米晶金属基复合层,形成第二相粒子强化,从而

获得高硬度、耐磨损的表面复合层。近年来国内外

研究者采用 FSP在不同基体上添加不同颗粒制备

出颗粒增强的表面强化复合层。添加硬度为

H v3000的 S iC 颗粒作为增强颗粒时, M ishra
[ 7 ]

,

W ang
[ 8]
和 M orisada

[ 9]
等人分别在铝合金 5083,

5A 06,镁合金 AZ31基体材料表面制备的复合层硬

度最高为基体材料的 2倍、111倍、116倍; M anisha

等人
[ 10]
的研究中在 1100-H 14铝合金基体材料表面

添加微米级金属间化合物 N iT i颗粒时, 制备的复合

层硬度最高为基体的 1. 4倍。而钱锦文
[ 11 ]
在 1100-

H 14铝合金基体表面开凹槽添加 N i粉进行 FSP时,

采用直接原位反应制备金属间化合物颗粒增强的表

面复合层硬度达到基体硬度的 2. 24倍。由此可以

见, 相比添加高强、高硬的陶瓷颗粒来实现颗粒增强

效果,原位反应生成物实现颗粒增强的强化效果更

加显著。原位反应生成的金属间化合物相比于陶瓷

颗粒无论是强度还是硬度都处于明显劣势, 而实际

强化效果却明显优于添加陶瓷颗粒。对基体金属而

言, 原位自生增强体有不同于一般陶瓷颗粒的增强

机制。

本研究采用在铝合金表面加工凹槽添加微米级

N i粉的方法,进行搅拌摩擦加工实验研究, 利用 N i

粉在 FSP强烈的热、力耦合过程中的碎化及其与基

体的原位反应生成 N -iA l金属间化合物, 从而制备

强化的表面复合层,并对强化机理进行了分析。

1 实验

采用铝合金 1100-H 14板材为基体。通过机械

加工的方法在 A l合金表面加工矩形凹槽 (宽度和深

度分别为 2mm, 4mm ), 填装 N i粉 (纯度 99. 0% (质
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量分数 ) ,粉体粒径 16 ~ 26Lm )。将矩形凹槽内的

N i粉压实并与 A l合金板表面平齐。沿矩形凹槽中

心线对矩形凹槽区域进行 FSP, 其具体过程如图 1

所示。所用搅拌头材料为高速钢W 18Cr4V, 轴肩直

径 20mm,搅拌针为锥台形,上、下直径分别为 4mm,

716mm,高为 6mm, 并带有标准螺纹。搅拌头转速

1200rpm,行进速度 60mm /m in, 倾角为 2b。搅拌道
次数分别为 2, 4和 6道次。

FSP完成后,沿 A l合金板厚方向取样, 将横截

面打磨抛光后, 利用扫描电镜 ( SEM, SUPRA-55)及

其自带的 X射线能谱仪 ( OXFORD Link IS IS300)对

表面复合区微观结构及成分分布进行观测, 并对

FSP复合区的显微硬度 (H XP-1000TM )进行了测

量,加载重量为 100g, 时间 15s。

图 1 F SP表面复合层制备过程

F ig. 1 F riction stir pro cessing for the fabr ication

o f the com posites

2 结果分析与讨论

2. 1 微观结构与显微硬度

FSP所制备复合层的平均微观硬度随搅拌道次

变化的规律如图 2所示。可以看出, 基体硬度明显

低于加 N i粉 FSP时的硬度,由平均值和标准差可以

看出 4道次 FSP复合区的硬度最高, 6道次 FSP复

合区的硬度分布最均匀。 4道次 FSP复合区的硬度

之所以最高, 主要是因为: 较 2道次而言, N i粉在 4

道次条件下碎化的更为充分, 因而 N -iA l原位反应

进行的更为彻底, N iA l3 的含量增加且颗粒尺寸较

小;另一方面,由于 6道次 FSP并不能使 N iA l3 含量

显著增加 ( 4道次时 N -iA l原位反应已经进行的较为

充分 ), 道次增加时, 复合层所受到的热历程时间增

加,晶粒出现粗化,所以其硬度较 4道次时反而有所

下降。

图 2 不同道次复合层的显微硬度

F ig. 2 The hardness of composite layer as a

function o f stir passes

图 3所示是经 4道次 FSP后 A l合金 1100-H 14

表面混合区的微观结构。由图可见, 经过 FSP加工

后基体晶粒明显细化,这主要是因为核区金属受到

强烈的搅拌作用和剧烈塑性变形, 并经受搅拌加工

的热循环,发生动态再结晶, 转变为细小的等轴晶组

织。大部分 N i颗粒的直径处于数微米和亚微米级。

这表明原始 N i颗粒已在多道次的搅拌过程中充分

碎化,颗粒尺寸细小且分布均匀。此外, 图中在 N i

颗粒周边灰度均介于 N i(白色 )与 A l合金基体 (黑

色 )之间的粒子, 为原位反应生成的 N iA l3
[ 11]
。图 4

所示的是经 4道次搅拌后, 表面混合层经 Keller试

剂 (H F, H C ,l HNO3 与 H 2O体积比为 2 B 3B 5 B
190)腐蚀 15s后的高倍 SEM图像。从图中可看出,

直径仅为 1Lm左右的 N iA l3 颗粒也出现了明显的碎

化迹象,而且出现了大量的直径小于 200nm的纳米

级颗粒。

图 3 FSP复合区破碎微米 N i和亚微米 N iA l3 ( 4道次 )

F ig. 3 F ragmented m ic ron N i pa rtic les and Sub-m icron N iA l3

particles form ed in the composites 'reg ion w ith

four passes stirred

2. 2 强化机制

作为微观组织敏感材料, 金属基体复合材料的

机械性能极大地依赖于增强方式。由上述 1100-

H 14铝合金基体与复合层的硬度值比较可以看出,
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图 4 F SP复合区破碎的纳米 N iA l3 ( 4道次 ) [ 11]

F ig. 4 F ragm ented nano-partic les of N iA l3 form ed in the

com posites. reg ion w ith four passes stirred

铝合金开凹槽加 N i粉经 FSP处理后的复合区硬度

比铝合金基体本身的硬度高出很多, 4道次 FSP时

达到基体硬度的 2. 24倍。其主要强化机制是铝合

金基体晶粒细化而导致的细晶强化和原位生成物

N iA l3颗粒的弥散强化的综合作用。在一般的金属

材料中,材料的硬度和屈服强度的关系可以表示为:

HVU 3R y
[ 12]
。所以硬度的提高是源于其屈服强度

的提高。

加工区金属在搅拌头的强烈搅拌摩擦和挤压作

用下发生显著的塑性变形和完全的动态再结晶,形

成细小、等轴晶粒的微观组织。晶粒细化的贡献符

合 H a l-l Petch公式
[ 13]
。

原位反应生成的大量细小的 N iA l3颗粒是基体

中的增强相, 它阻碍位错运动所产生的 O row an强

化
[ 14]
是铝合金表面硬度提高的主要原因。而原位

反应生成大量的 N iA l3 均匀分布的 O row an机制引

起的临界分切应力增量可用修正 O row an公式来描

述
[ 15]

:

SOR = 0. 81
Gb

2P( 1 - M)
1 /2
K

ln( 2 2 /3r /r0 ) ( 1)

式中, G为基体剪切模量, b为柏氏矢量大小, M为泊

松比, K为粒子间的平均距离, r0 是位错区的核心半

径,一般取 r0 = 4b。

粒子间的平均距离 K和粒子体积分数 V、粒子

半径 r之间的关系可以由以下公式来计算
[ 15]

:

K = [ (
P
V

) - 2] (
2

3
) r ( 2)

而切应力与正应力的关系可用式: ROR = M SOR表征

(在面心立方晶体中M = 3)
[ 16]
。

由公式 1和 2可以看出, 增强颗粒的粒子尺寸

和体积分数对基体强化效果的提高起主要作用,而

粒子直径的影响更加显著, 尺寸细化一个数量级的

作用大致相当于提高体积分数两个数量级的作用。

提高增强颗粒的体积分数一般不容易实现
[ 16 ]

, 因

此, 增强颗粒的尺寸对强化效果而言就显得尤为重

要。由于纳米颗粒的特殊性, 向基体中直接添加纳

米级颗粒制备金属基复合材料难度极大;而添加硬

质陶瓷颗粒进行强化时,由于颗粒的硬质特性,在搅

拌过程中几乎无破碎,自然也就无法达到纳米级尺

寸。在铝合金表面添加 N i粉进行 FSP时, 由图 3、

图 4可知, N i颗粒已在多道次的搅拌过程中充分碎

化, 大多数颗粒直径处于数微米,甚至更小; 并出现

了大量的直径小于 200nm的纳米级 N iA l3 颗粒, 且

分布较为均匀,对强化效果提高十分显著,这是其它

方法所无法比拟的。

相比添加高强、高硬的陶瓷颗粒来实现颗粒增

强效果,原位反应生成物实现颗粒增强的强化效果

明显更优。原位反应生成的金属间化合物在强度和

硬度上均低于陶瓷颗粒, 而实际强化效果却明显优

于添加陶瓷颗粒时的强化效果。添加陶瓷颗粒与添

加金属颗粒原位反应的差别在于复合层中的陶瓷颗

粒与基体结合较弱,主要为分子间引力引起的物理

结合,相界面明显; 而原位反应生成的金属间化合物

与基体的相界面可以达到孪晶结合, 即形成很强的

金属键结合。这一结合特征的差异, 影响到位错运

动阻力的变化。为此建立了如图 5所示的强化模

型。

从图中可以看出,当位错与增强颗粒相遇时,位

错线由于受到颗粒阻挡作用而产生弯曲,并被钉扎

在起始相遇处,如果位错运动过程中不能通过剪切

而穿过颗粒,滑移位错就要绕过不可变形颗粒,位错

被迫向粒子间突入。当增强颗粒 (第二相粒子 )仅

仅是以机械混合的方式与基体结合在一起时, 增强

颗粒与基体之间的作用力仅限于分子间引力, 即范

德华力。位错在增强颗粒与基体结合界面发生弯

曲, 向粒子间突入时受的阻力较弱,从而导致位错的

线张力不会显著增加。而当增强颗粒与基体金属在

结合界面处是以金属键合 (如孪晶晶界 )的方式结

合在一起的时候, 位错线在增强颗粒与基体结合界

面发生弯曲时,必须首先破坏增强颗粒与基体之间

的金属键合,才能进一步通过,导致位错向粒子间突

入时的线张力显著增加, 这一现象提高了材料的强

化效果,并导致复合层的硬度提高。以上结果表明,

原位反应生成物颗粒相比于陶瓷颗粒明显更优的颗

粒增强效果主要源于它在搅拌过程中的碎化 (能够

提供较为均匀的纳米级强化颗粒 )和与基体金属间

很强的结合界面 (能够更有效的阻止位错运动 )。
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图 5 位错绕过第二相粒子物理模型

F ig 5 P hys ica lM odel describing the trave ls of d islocations around d ifferen t second-phase-partic les

o f ceram ics o r in- situ- reacted- interm eta llics

3 结论

铝合金开凹槽加 N i粉经 FSP处理后的复合区

硬度相比于铝合金基体硬度有很大的提高, 4道次

FSP时达到基体硬度的 2. 24倍。其主要的强化机

制为细晶强化和原位合成物颗粒的 O row an强化。

与添加陶瓷颗粒不同, 添加的金属颗粒和原位生成

金属间化合物颗粒不仅能在搅拌加工过程中充分碎

化,均匀弥散到基体中去, 而且原位生成物与基体之

间的相界面可以达到孪晶结合,即形成很强的金属

键结合,结合强度很高,对颗粒增强效果的影响非常

显著。根据这一结果, 提出了通过原位反应获得颗

粒 /基体的高强界面的模型。

参考文献:

[ 1]武恭, 姚良均, 李震夏, 等. 铝及铝合金材料手册 [M ].

北京: 科学出版社, 1994.

[ 2] 刘洪喜 , 王浪平, 王小峰, 等. LY 12CZ铝合金表面等

离子浸没离子注入氮层的摩擦磨损性能研究 [ J]. 摩擦

学学报, 2006, 26( 5) : 417- 421.

[ 3] 张春华, 张松, 文効忠, 等. 6061A l合金表面激光熔覆

N i基合金的组织及性能 [ J] . 稀有金属材料与工程,

2005, 34( 5): 701- 704.

[ 4] 朱旻昊 , 蔡振兵, 谭娟, 等. 微弧氧化涂层的微动磨损

行为研究 [ J]. 摩擦学学报, 2006, 26 ( 4): 306 - 3090

( 1- 2) : 1- 78.

[ 5] M ISHRA R S, MA Z Y. F r iction stir w elding and process-

ing [ J]. M ate rials Sc ience and Eng ineering, 2005, 50 ( 1

~ 2): 1- 78.

[ 6] M ISHRA R S, M AHONEY M W, M CFADDEN S X, et al.

H igh stra in rate superplastic ity in a fr iction stir processed

7075 A l a lloy [ J] . Scripta M ater ia lia, 1999, 42( 2): 163

- 168.

[ 7] M ISHRA R S, M A Z Y, CHAR IT I. F riction stir process-

ing: a nove l technique fo r fabrication o f surface com pos ite

[ J]. M ater ia ls Science and Eng ineering ( A ), 2003, 341

( 1~ 2): 307- 310.

[ 8] W ANG W, SH I Q Y, L IU P, et al. A nove l w ay to pro-

duce bu lk S iCp reinforced alum inum m e tal m atrix compos-

ites by friction stir processing [ J]. Journa l o f M ate rials

P rocessing T echno logy, 2009, 209( 4): 2099- 2103.

[ 9] M OR ISADA Y, FU JII H, NAGAOKA T, et al. E ffect of

friction stir processing w ith SiC pa rtic les on m icrostructure

and ha rdness of A Z31 [ J]. M ater ia ls Science and Eng-i

neer ing ( A ), 2006, 433( 1~ 2): 50- 54.

[ 10] M AN ISHA D, NEW K IRK JW, M ISHRA R S. P rope rties

o f fr iction stir-processed A l 1100-N iT i composite [ J ].

Scripta M ater ia lia, 2007, 56( 6): 541- 544.

[ 11] 钱锦文. 搅拌摩擦加工原位反应制备铝合金表面复合

层的研究 [ D ].西安: 西北工业大学, 2009: 37- 54.

[ 12] A SHBY M F, JON ES D R H. Eng inee ring M ater ia ls 1,

Pergam on P ress, O x fo rd, 1980: 105.

[ 13] 阴瑜娟, 赵玉厚, 夏永喜. ( T iB2 + A l3T i) /ZL101原位

复合材料的强化机理 [ J] . 热加工工艺, 2006, 35

( 24): 12- 15.

[ 14] 刘智恩. 材料科学基础 [ M ] . 西安: 西北工业大学出

版社, 2006.

[ 15 ] M ART IN J W. M ic rom echan ism s in partic le hardened

50



第 1期 铝合金搅拌摩擦加工原位反应生成物颗粒增强机制

alloys [ M ]. Cam bridge: Cambr idg e U n iv ers ity P ress,

1980.

[ 16] H SU C J, CHANG C Y, KAO P W, et al. A -lA l3T i

nanocom posites produced in situ by friction stir process ing

[ J]. A cta M ate rialia, 2006, 54( 19): 5241- 5249.

StrengthingM echanism of in-situ Synthesized Particles in

Friction Stir Processed A lum inum A lloy

W%I Yan-n,i L) Jing- long, X)/ -G Jiang-tao, ZHANG Fu-sheng, Q IAN Jin-w en, LI Xue- fe i

( Shaanx iK ey L aborato ry o f F riction W e lding T echnolog ies, N orthw estern P o lytechn ica lU n iversity, X ican 710072)

Abstrac t: F riction stir processing ( FSP ) w as conducted by using a lum inum alloy p la te 1100-H 14. P r ior to stir ing, a rec tangu lar

g roove was m achined on the p la te along the center of stir pass, in wh ich n ickel powder w as filled. V ia in-s itu synthesis dur ing the pro-

cessing therm a l cyc le, N i partic les in A l base m e tal would react w ith A l to fo rm hard particles o fN iA l interm etallics. T hus, a compos-

ite lay er w ou ld be fabrica ted. The results show that N i partic les w ere stir-crushed to pieces and N iA l3 reactive particles, in subm ic ron

size, w ere form ed. A po rtion o f N iA l
3

particles w ere further refined by stir- crushing. T he m icrohardness test show s ev ident increase of

the hardness d istributions in the com pos ite layer. Com pared w ith ceram ic powders added in FSP, physica lm ode lsw ere proposed to de-

scribe both particle-strength ing m echanism s. In-situ synthesesed interm eta llic particles have the crysta l boundar ies to base m eta lw ith

strong m eta llic bonds ( tw inned crysta l boundary, fo r exam ple), wh ich m akes d ifficu lty for d islocatons to pass around that form s crysta l

boundary strengthing m echan ism, whereas the stir-crush refined pa rtic les issue fine partic le d ispersive streng th ing m echanism. H owev-

e r, in the fr ic tion stir pro cessing by adding hard ceram ics partic les, m uch w eak bonds between partic les and base m eta l contributes li-t

tle m ater ia l streng thing as d islocations m ay easily pass around.

K ey words: in-s itu synthesized; fr ic tion stir processing; re inforc ing m echan ism; com bine interface
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