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摘  要：以粒径分布为 15~106 μm 多孔球形团聚 W 粉为原料，采用放电等离子体烧结(SPS)在不同烧结温度(1450、1500、

1550 ℃)，轴向恒压 40 MPa，保温 5 min 下分别制备出高强度(347.8±10.6 MPa、407.4±14.2 MPa、543.9±8.7 MPa)、多

级孔结构（3~10 μm/200~500 nm）W 骨架。结合 XRD、SEM、万能试验机等检测技术，对 SPS 烧结过程中粉末致密化

行为、显微组织变化及力学性能进行了系统研究。结果表明：SPS 可制得烧结前后物相无明显变化、孔隙率介于

30%~40%、烧结颈发育完全多级孔结构钨骨架。该多级孔 W 骨架 SPS 烧结致密化过程可分为 4 个阶段，第 1 阶段为升

压阶段，烧结试样相对密度随压力升高而迅速升高；第 2 阶段为典型的颗粒重排阶段；第 3 阶段烧结温度高于 1000 ℃，

烧结试样相对密度随温度的升高而增加，属于典型的烧结中期；第 4 阶段为烧结末期，烧结体内部高温蠕变引起致密

化程度进一步提高。利用高温蠕变模型研究了该多孔球形 W 粉的致密化机理为纯扩散致密化，通过颈长方程确定该多

孔球形钨粉在整个 SPS 烧结过程中的致密化机理是以体积扩散为主，晶界扩散为辅。   
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钨-铜(W-Cu)复合材料兼具铜的高导电导热性能和

钨的低热膨胀率、高的耐腐蚀性能和高硬度，广泛应用

于高压电触头、电子封装等领域[1-3]。由于 W 和 Cu 在

液相与固相既不互溶又不形成金属间化合物[4,5]，因此

目前工业生产中主要采用熔渗法[6,7]来制备 W-Cu 复合

材料。研究表明[8,9]，具有多级孔结构的 W 骨架在渗铜

时，梯度孔结构不仅可增加铜液在 W 骨架内部的流动

性，提高渗铜速度，而且微观孔隙可形成较大的毛细管

力，增加渗铜深度，可获得组织均匀，性能优良的 W-Cu

复合材料。但常规粉末冶金方法极易导致 W 骨架内部

出现微观组织粗大，孔隙形貌各异等缺陷，难以制备出

具有多级孔隙结构的 W 骨架[10,11]。 

放电等离子体烧结[12,13] 
(sparking plasma sintering，

SPS)技术具有加热速率极快，烧结温度低，加热时间短

等优点，能在相当短的时间内对试样进行烧结，得到晶

粒细小均匀、力学性能优异的烧结体，有利于保持试样

初始特征状态。Choi
[14] 等人利用 SPS 对氢气气氛

1100 ℃下轧制 1 h 纯 W 粉在 1700 ℃下保温 5 min、保

压 60 MPa 进行烧结，成功制备出相对密度为 99.9%，平

均晶粒尺寸为 4.4 μm 的完全致密烧结 W 块体。Maika
[15] 

等对平均粒径为 2 μm 的纯钨粉在烧结温度 2000 ℃、保

温时间 2 min、轴向压力 60 MPa 的条件下进行 SPS 烧结，

制得相对密度为 95%，平均粒径为 3~4 μm 的致密 W 块

体材料。S. H. Deng 
[16] 等采用 SPS 对平均粒径为 1 μm

的超细 W 粉在 1600 ℃、轴向压力 40 MPa 下保温 6 min，

得到相对密度为 96%的致密 W 块体。但以上研究均是

围绕致密 W 块体制备而展开，目前并无对于 SPS 制备

多孔 W 基体方面的系统性研究。 

本研究以熔渗用多级孔结构 W 骨架的制备为主

要研究对象，利用 SPS 技术分别在 1450、1500、1550 ℃

下保温 5 min，轴向压力 40 MPa 条件下对多孔球形团

聚 W 粉进行烧结，系统研究该多孔球形 W 粉在 SPS

烧结过程中的致密化行为及不同烧结温度对 W 骨架

内部微观组织、相成分及压缩性能的影响规律。 

1  实  验 
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本研究采用喷雾干燥技术制备大粒径与小粒径混

合多孔球形团聚钨粉为原料，该多孔球形钨粉形貌如

图 1 所示，粉末粒径分布范围 15~106 μm，平均粒径

D50=63 μm。如图 1d 所示，该多孔球形团聚 W 粉是

由大量纳米尺度粉末颗粒冶金结合而成，颗粒间形成

发育完全烧结颈，经 Image-J 测量颗粒孔洞直径最大

尺寸为 1 μm。采用 HP D25 型 SPS 设备对该多孔球

形钨粉进行烧结，将多孔球形团聚 W 粉装入石墨模具

中，装填好粉末的模具置入烧结腔后施加成形压力，

炉腔内部抽真空至 10
-3 

Pa 时，系统开始加热直至烧结

温度，烧结结束后随炉冷却。为防止过烧，烧结系统首

先采用 100 ℃/min 的升温速度将粉末加热至 1400 ℃，

随后以 50 ℃/min 的升温速度将粉末加热至最终烧结

温度 T，最终在该温度下保温 5 min。整个烧结过程

维持 40 MPa 的轴向压力不变，烧结结束随炉冷却后

手动泄压。 

采用阿基米德排水法和压汞法测量烧结试样体积

密度，计算烧结试样内部总孔隙率，开孔率、平均孔

径及孔径分布统计，取 5 次测量结果平均值为最终计

算结果 [17]。利用 X 射线衍射仪 (日本岛津制作所

XRD-7000，Cu 靶，40 kV，10°~ 90°, 8°/min)对烧结试

样进行 X 射线衍射并利用 jade 6.5 软件对所得信息进

行分析。采用背散射模式的扫描电镜(SEM, QUANTA 

650F, FEI, USA)对多孔球形粉和烧结试样进行微观组

织观察，并利用 Image-J 软件对烧结试样内部孔隙尺

寸及烧结颈尺寸进行测量与统计。 

2 结果与讨论 

2.1  物相分析 

图 2 所示为 3 种不同烧结工艺烧制试样 X 射线衍

射图谱。可以看出 3 种烧结温度 W 的衍射峰位置一致，

未发生偏移，表明烧结试样内部完全由纯钨构成，在

SPS 烧结过程中烧结试样物相保持一致，无氧化反应

产生，也无杂质生成，进一步验证了 SPS 烧结具有净

化基体，促进烧结的作用。 

2.2  显微组织与力学性能 

表 1 为烧结试样内部总孔隙率、开孔率、平均孔径

及孔径分布统计，采用 5 次测量结果平均值为最终测量

结果。可以看出随烧结温度升高，烧制试样内部总孔隙率、

开孔率呈下降趋势，孔隙率介于 30%~40%，闭孔率呈上

升趋势。孔径分布随烧结温度升高表现出小孔隙数量逐

渐增多，大孔隙数量逐渐减少的现象。这是由于随烧 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

  

 

 

图 1  多孔球形钨粉形貌 

Fig.1  SEM morphologies of porous spherical tungsten powders: (a) particle size of 15~106 μm , (b) mean particle size D50=63 μm, and  

(c, d) maximum pore size of 1 μm 
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结温度升高，烧结试样内部致密化程度逐渐提高，导致

烧结试样内部孔隙数量减少和尺寸逐渐减小，总孔隙率

和开孔率逐渐降低(相关规律在图 3a、3b、3c 中也可见)，

闭孔率逐渐升高。 

图 3 所示为 3 种不同烧结工艺条件下烧结试样内

部微观组织。由图 3a、3b、3c 可看出 3 种温度烧结

试样内部均保留有大量纳米级别和微米级别孔隙，随

烧结温度升高内部微观组织进一步致密化。这是由于

本实验所用原料 W 粉为多孔球形团聚 W 粉，其内部

存在大量孔隙(如图 1 所示)。在烧结过程中受到压力

场、温度场、电场、等离子体场的共同作用发生结构

变化与颗粒重排和烧结致密化，致使多孔球形团聚 W

粉颗粒间形成微米级孔隙，颗粒内部原有孔隙得以保

留形成纳米级孔隙，二者共同构成烧结试样内部存在

的多级孔结构 [18]。该多级孔结构在渗铜时，微米级

孔隙处将发挥铜池作用，增加铜液在 W 骨架内部的

流动性，提高渗铜速度，纳米级孔隙毛细管力较大，

可提高渗铜深度。且多级孔结构存在更大的比表面

积，将有助于提高 W 骨架的渗铜效率、增加铜在 W

骨架内部分布的均匀性以及减少渗铜时 W 骨架表面

铜的富集[19]。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 2  烧结试样 X 射线衍射图谱 

Fig.2  X-ray diffraction patterns of sintered samples 

 

表 1 不同工艺样品的阿基米德排水法与压汞法孔径参数测量结果 

Table 1  Pore parameter measurement results of samples under different process  

Temperature/℃ Porosity/% Closed porosity/% Closed porosity/% Average pore size/μm 
Pore size distribution/% 

＜1 μm 1~10 μm ＞10 μm 

1450 38.62±0.40 37.42±0.12 1.2 7.64 3 95 2 

1500 36±0.32 34.4±0.29 1.6 5.34 5 94 1 

1550 35.4±0.17 33.66±0.16 1.74 4.97 5 94 1 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 3  烧结试样内部微观组织 SEM 照片  

Fig.3  SEM images of internal microstructure of samples sintered at 1450 ℃ (a, d), 1500 ℃ (b, e) and 1550 ℃ (c, f) 
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图 4 所示为 3 种不同工艺烧结试样的压缩性能曲

线。可以看出随烧结温度升高，烧结试样的抗压缩强

度和断裂应变均随烧结温度升高变化明显，1550 和

1500 ℃烧结试样的抗压缩强度分别可达 543.9 和

407.4 MPa，明显高于 1450 ℃烧结试样的 347.8 MPa，

表明随烧结温度升高，烧结试样内部颗粒间烧结颈发

育完全。最高抗压缩强度相比于杨广宇等人[20] 采用电

子束 3D 打印制备的均匀孔结构 W 骨架(孔隙度 50%) 

高出 35.9%，这一高强度的贡献主要源于 W 骨架内部

多级孔结构在承载时表现出的逐级断裂效应，而非均

匀孔结构的整体断裂。 

2.3  W 粉的致密化 

SPS 系统可精确记录烧结过程中上下模冲间的

位移、电流值、系统所施加压力等信息。粉体在烧

结过程中某一时刻的高度可通过公式 (1)
[21]来进行

计算：  

f t=( + ' )h h h h h  - -                      (1) 

其中，hf 为烧结完成后试样除去表面石墨纸时净高度，

Δht 是烧结试样在烧结过程中总的位移量，Δh′为石墨模

具在该时刻温度下的热膨胀尺寸(需在对应烧结工艺下

空烧一次进行测定)，Δh 为该时刻上下模冲位移量。 

烧结试样在烧结过程中每一时刻的相对密度即可

用公式(2)进行表示： 

f
f=( )

h
D D

h
                             (2) 

其中，Df 为烧结完成后烧结试样的相对密度。 

图 5 显示了烧结温度为 1450 ℃，保温时间 5 min

时，烧结过程中温度、上下模冲位移、试样相对密度、

压力随温度的变化曲线，插图显示了烧结过程中温度

和电流随时间变化曲线。如图所示，该烧结过程可被

分为 4 个阶段，第 1 阶段(I)为升压阶段，在该阶段，

系统温度较低，对 W 粉致密化无明显作用，上下模冲

间位移和烧结试样相对密度随压制压力的增加而显著 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 4  烧结试样压缩应力-应变曲线 

Fig.4  Compressive stress-strain curves of sintered samples 

增加，且此时烧结试样致密化速率达到最大值(如图 6

所示)，这是由于轴向压力增加导致多孔球形团聚 W

粉孔隙结构受压被迫改变，出现明显的颗粒重排现象。

第 2 阶段(II)为明显的初始烧结阶段，在此阶段，轴向

压力升至最大值，且此时系统烧结温度升至该多孔球

形钨粉韧脆转变温度(400~450 ℃)，粉末颗粒间开始

形成烧结颈，引起烧结试样相对密度和上下模冲位移

进一步提高，导致致密化速率升高，但由于该阶段温

度较低(＜1000 ℃)，且系统通过的电流较小，形成的

放电烧结效果有限，因此该阶段烧结试样相对密度仅

有少量增加，致密化速率增加不明显。阶段 1 和阶段

2 表明了在该多孔球形 W 粉 SPS 烧结过程中，烧结前

期 W 粉的致密化行为主要受到所施加轴向载荷的影

响(如图 6d 所示)。第 3 阶段(III)为烧结中期，烧结温

度为 1000~1450 ℃，在该阶段前期烧结温度迅速升

高，烧结试样相对密度和烧结系统上下模冲相对位移

随温度升高而显著升高，这是因为在该阶段烧结电流

较大，相应产生的等离子体较多，等离子体烧结作用

明显，致密化速率也缓慢提升。该阶段后期为保温阶

段，上下模冲间位移和烧结试样相对密度随烧结时间

延长缓慢增长。造成这种缓慢增长现象的原因为：在

保温保压阶段，虽然烧结温度较高，但烧结系统通过

的电流值保持不变，烧结试样内部形成电流通路，主

要以纯电阻发热为主，在预定烧结压力 40 MPa 下烧

结试样不再发生塑性变形。因此在该阶段后期烧结试

样相对密度和模冲上下位移增长缓慢，致密化速率也

缓慢降低。第 4 阶段(IV)作为烧结末期，烧结试样相对

密度、上下模冲位移和致密化速率出现明显增长。这主

要有两方面原因：(1) 是因为烧结完毕，关闭电源，启

动冷却，烧结试样内部和烧结模具温度急剧下降， 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 5  烧结过程中温度、上下模冲位移、试样相对密度、压  

力随时间的变化曲线 

Fig.5   Change curves of temperature, punching displacement, 

relative density and pressure with time in the sintering 

process (1450 ℃, 40 MPa, 5 min) 
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图 6  不同温度保温 5 min，轴向压力 40 MPa 时压头位移和试样收缩率随时间变化曲线及 3 种不同烧结工艺烧结过程中烧结体相

对密度随时间变化曲线 

Fig.6  Displacement and shrinkage rate change curves with time of samples under axial compressive force of 40 MPa for 5 min at 1450 ℃ (a), 

1500 ℃ (b), 1550℃ (c); (d) change curves of relative density of samples under three different sintering processes with time 

 

烧结试样发生了热胀冷缩效应，导致上下模冲位移

和烧结试样相对密度增加。 (2) 是因为烧结试样快

速收缩的同时，烧结试样内部颗粒间烧结颈和晶粒

缓慢长大，逐步填充烧结试样内部孔隙，致使烧结

试样相对密度和上下模冲位移进一步增加 (如图 3 

所示)。  

该多孔球形 W 粉的等压烧结过程中外部加载压

力为 40 MPa，且该多孔球形粉末内部为开孔孔隙结

构，在烧结过程中表现出明显的结构改变和烧结行为，

因此可采用变密度下多孔材料的高温蠕变模型来研究

该多孔球形钨粉在不同烧结阶段的致密化行为机理，

其蠕变速率和简化的致密化方程 [22,23]如公式(3)，(4)

所示： 

d
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                 (4) 

公式(3)中  表示蠕变速率，t 为时间，A，B 为常数，

φ 为扩散系数，μ 为剪切模量，b 为伯格斯矢量，K 为

玻尔兹曼常数，T 为绝对温度，G 为晶粒尺寸，p 为晶

粒尺寸指数，σ 为宏观加载应力，n 为有效应力指数。

公式(4)中，σeff 为粉末压块上的瞬时应力，μeff 为粉末

压块的瞬时剪切模量，其余参数与公式(3)相同。 
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式(5)中 σmac 为烧结时宏观加载单轴应力(40 MPa)，D0

为初始相对密度，采用烧结初期(即烧结第 2 阶段后期)

的相对密度作为初始相对密度值 38%。 

多孔材料的杨氏模量和泊松比[24]可表示为： 
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式中 Eeff 为多孔材料的杨氏模量，Eth 为理论致密纯 W

块体的杨氏模量。veff 为泊松比。结合公式(6)、(7)可

得公式(8)，并将公式(4)转化为公式(9)： 
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其中 K 是常数，Qd 为控制致密化机制的表观活化能，

R 为气体常数 8.314 J/( mol·K )。本实验条件下，W 的

杨氏模量 Eth，泊松比 veff 分别可由公式(10)
[25]和公式

(11)可得： 
2 5 2391.448 1.3160 10 1.438 10thE T T       (10) 

4 8 2

eff 0.28005 0.05744 10 0.54 10ν T T       (11) 

为明确该多孔球形纯钨粉末  SPS 烧结过程的致

密化机制，确定其有效应力指数 n 值是至关重要的，

由于 SPS 快速烧结特性，在该多孔球形纯钨粉末烧结

过程中，晶粒尺寸基本保持不变，因此可将晶粒尺指

数认定为常数。因此可对公式(9)进行变换并取对数可

得公式(12)： 

eff

eff eff

1 1 d
ln( ) ( )

d

D
n K

D t



 
                  (12) 

对于确定的保温温度，K 值可被认定为常数。可

得有效应力指数 n 为曲线式(12)的斜率。从图 7 中可

以拟合出不同温度下烧结过程的有效应力指数，1450、

1500、1550 ℃分别为：0.43、0.27、0.27，均小于 0.5， 

因此可得出该多孔球形钨粉在整个 SPS 烧结过程中的

致密化机理为纯扩散致密化。 

表 2 所示为 Image-J 统计图 3 中不同烧结温度烧

结试样内部烧结颈尺寸和粉末半径数据，代入文献[26,27]

归纳所得颈长方程统一形式，即方程(13)： 

( )
( )n

m

x F T
t

a a
                            (13) 

其中，x 为烧结颈尺寸，a 为粉末颗粒半径，n 为颈长

指数，T 为绝对温度，F(T)为温度函数，m 为系数，t

为时间。指数 n、m 值分别对应不同的颈长机制，通

过做 ln(x/a)与 lnt 的曲线(即 Arrhenius
[28,29]曲线)，得斜

率倒数即为 n，并可由此判定烧结颈生长阶段的物质

迁移机制。 

但由于 SPS 烧结过程相较于传统烧结过程具有升

温速率快，烧结时间短等优势，其内部等离子温度可

达 4000~10 999 ℃，可在极短时间内完成烧结过程。

且该多孔球形 W 粉是由大量具有不规则形状小粉末 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 7  有效应力指数(致密化机制指数，为不同拟合曲线的斜率) 

Fig.7  Effective stress index (densification mechanism index, 

slope of different fitting curves) 

 

表 2  1450、1500、1550 ℃保温 5 min 试样的烧结颈尺寸(x)及颗粒半径(a)  

Table 2  Sintering neck size (x) and particle radius (a) of samples sintered at 1450, 1500 and 1550  ℃ for 5 min

x/μm  a/μm  x/a 

1450 ℃ 1500 ℃ 1550 ℃  1450 ℃ 1500 ℃ 1550 ℃  1450 ℃ 1500 ℃ 1550 ℃ 

1.47  

1.51  

1.92  

2.06  

1.59  
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1.59  

1.18  
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1.21  

1.21  

1.45  

1.21  

1.58  
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1.15 
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2.87  
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2.54  
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图 8  3 种不同工艺下 Arrhenius 曲线 

Fig.8  Arrhenius curves under three different processes at 1450, 

1500, and 1550 ℃ 

 

颗粒团聚而成，相比于传统球形 W 粉具有更大的比表

面积，具有更大的烧结驱动力。因此认定烧结第 3 阶

段(即烧结中期)为稳定烧结阶段(如图 6d 所示)。因此

采用 3 种不同工艺下烧结第 3 阶段时间为稳定烧结时

间，经测量稳定烧结时间分别为：1450 ℃×700 s (11.6 

min)、1500 ℃×720 s (12 min)、1550 ℃×750 s (12.5 

min)。图 8 所示为线性拟合 ln(x/a)-lnt 所得 Arrhenius

曲线。曲线斜率倒数 n 为 6.5，经对比可确定体积扩散

为该球形多孔团聚 W 粉主导扩散机制，晶界扩散为辅

助扩散机制。 

3  结  论 

1）通过 SPS 制备出孔隙度在 30%~40%之间，抗

压缩强度分别为 347.8 MPa (1450 ℃)、407.4 MPa  

(1500 ℃)、543.9 MPa (1550 ℃)的具有多级孔结构的

W 骨架。 

2）该球形团聚钨粉 SPS 烧结过程可分为 4 个阶

段，第 1 阶段相对密度的升高主要是由压力升高引起

的球形团聚钨粉结构变化和颗粒重排而引起；第 2 阶

段为典型的初始烧结阶段，烧结体相对密度没有明显

变化；第 3 阶段为烧结中期，此阶段烧结体相对密度

随温度升高而不断增加；第 4 阶段为烧结后期，随着

系统温度的不断下降，烧结体内部热胀冷缩效应明显，

引起了烧结体相对密度的进一步上升。 

3）在该多孔球形钨粉 SPS 致密化过程中，其有效

应力指数均小于 0.5，可得出该多孔球形钨粉在整个 SPS

烧结过程中的致密化机理主要为纯扩散致密化。将其代

入文献所得颈长方程进一步确认该多孔球形团聚 W 粉

致密化过程主要是以体积扩散为主，晶界扩散为辅的扩

散机制。 
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Abstract: W skeleton with high strength (347.8±10.6 MPa, 407.4±14.2 MPa, 543.9±8.7 MPa) and hierarchical pores structure (3~10 

µm/200~500 nm) was prepared by sparking plasma sintering (SPS) at different sintering temperatures (1450, 1500, 1550 °C) and at axial 

constant pressure (40 MPa) for 5 min using porous spherical agglomerate W powder with the particle size distribution of 15~106 µm as raw 

material. The densification behavior, microstructure changes and mechanical properties of W in SPS process were systematically 

studied by XRD, SEM and universal testing machine. The results show that SPS can produce W skeleton which have developed sintered 

neck and hierarchical pores structure with no significant change in phase before and after sinteri ng and porosity of 30%~40%. The 

sintering densification process of W skeleton with hierarchical pores structure by SPS can be divided into four stages: the f irst stage is the 

pressure increase stage in which the relative density of sintered sample increases rapidly with the increase of pressure; the second stage is a 

typical particle rearrangement stage; the third stage is a typical sintering metaphase in which the relative density of sintered sample 

increases with the increase of temperature, when temperature is higher than 1000 °C; the fourth stage is the end of sintering, and the 

densification degree is further improved due to high temperature creep inside the sintered body. The densification mechanism of the porous 

spherical W powder is determined as pure diffusion densification by the high temperature creep model. Furthermore, the densification 

mechanism is determined to be volume diffusion as the main mechanism and grain boundary diffusion as the auxiliary mechanism by the 

neck length equation. 

Key words: tungsten-copper composite; tungsten skeleton; SPS; hierarchical pores structure; densification behavior  
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