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碳源对微正压 ICVI 炭/炭复合材料的密度和结构的影响 
 

黄启忠，刘立海，谢志勇，周乐平，谭瑞轩，郭  俊 
 

(中南大学 粉末冶金国家重点实验室，湖南 长沙，410083) 
 
摘  要：分别采用石油液化气和丙烯作为碳源、氮气作为载气、针刺毡作为多孔预制体，在微正压 ICVI 沉积炉

中制备炭/炭复合材料，沉积温度为 820~970 ℃，每个样品均沉积 120 h。研究不同的碳源对材料增密、密度均匀

性和显微结构的影响，采用偏光显微镜和扫描电镜观察热解炭的显微结构和沉积表面形貌，采用排水法测量材料

的密度。研究结果表明，在不同碳源条件下，材料的密度都随沉积温度的升高先增加后减小，热解炭均为中等织

构，但是，其微观组织形貌存有差别；以石油液化气作为碳源，在 940 ℃沉积密度达到 1.53 g/cm3，样品内外存

在 0.022 g/cm3密度梯度，沉积表面形貌粗糙、有球状的凸起；丙烯作为碳源，在 880 ℃沉积密度达到 1.51 g/cm3，

样品内外存在 0.036 g/cm3密度梯度，沉积表面光滑。 
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Abstract: Using liquefied petroleum gas (LPG) and C3H6 as carbon sources, N2 as carrier gas, needle-punched carbon 
felt as porous preforms, C/C composites were fabricated at 820−970 ℃deposited for 120 h under micro-positive pressure 
by isothermal chemical vapor infiltration (ICVI). The influences of different carbon sources on the densification, density 
uniformity and microstructure were investigated. The textures and surface morphologies of pyrocarbons were observed 
by polarized light microscopy (PLM) and scanning electron microscopy (SEM) separately, and the bulk density of these 
C/C composites were measured by water displacement method. The results show that the bulk densities of the samples 
using different carbon sources increase firstly, and then decrease with the increase of deposition temperature. The textures 
of pyrocarbon using different carbon sources are medium-textured, but their microstructures are difference. The average 
density of sample using LPG as carbon source is 1.53 g/cm3 at 940 ℃, and there exist 0.022 g/cm3 density grads in the 
inside and outside of sample, and the morphology of deposition surface is rough and has sphericity protruding. The 
average density of sample using C3H6 as carbon source is 1.51 g/cm3 at 880 ℃, and the inside and outside of sample 
possess 0.036 g/cm3 density grads, and the morphology of deposition surface is smooth. 
Key words: micro-positive pressure ICVI; carbon/carbon composite; hydrocarbon gas; pyrocarbon 

                      
 

C/C 复合材料是一类高性能复合材料，具有密度

低，比强度和比模量高，高温耐磨性、耐热冲击性以

及热稳定性强等优点，在航空航天领域诸如飞机刹车

盘、导弹鼻锥以及燃烧室等方面具有广阔的应用前景，

同时，在机械制造、核能、高级跑车、体育用品以及

生物医疗等领域也有非常广泛的应用[1−3]。传统 C/C 
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复合材料的制备均采用负压工艺，其工艺条件一般是

温度低于 1 100 ℃，炉压为 500~10 000 Pa，该工艺具

有不损伤纤维、微观组织性能较好等优点，但是，其

材料制备周期长，成本高。例如，采用等温 CVI 工艺，

一般需沉积 500~1 000 h 甚至更长的时间，而且反应

气体的利用率较低，使用丙烯时利用率仅为 7%~12%，

甲烷为 l0%~15%。另外，真空泵易损坏，给维修和生

产都带来不便，这些因素都限制了其进一步应用[4−6]。

因此，快速、低成本制备 C/C 复合材料将成为目前急

需解决的问题。在此，本文作者采用微正压等温化学

气相沉积(Isothermal chemical vapor infiltration，ICVI)
法研究不同的碳源(石油液化气和丙烯)对 C/C 复合材

料增密和热解炭显微结构的影响。该工艺依靠反应气

体的自然流动填充石英管以及将反应后的气体排出管

外，无需机械泵抽真空，因此，反应气体在石英管内

滞留时间较长，气体的利用率较高，使预制体的沉积

速率大大提高，从而缩短材料的制备周期，降低成本。 
 

1  实  验 
 
1.1  样品制备 

C/C 复合材料预制体选用普通针刺炭毡，初始密

度为 0.1 g/cm3，尺寸(长×宽×高)为 120 mm×42 
mm×11 mm。碳源分别采用石油液化气(Liquefied  
petroleum gas，LPG)和丙烯(C3H6)，以氮气(N2)作为载

气，沉积温度为 820~970 ℃，所有样品在沉积炉(图 1
所示)中一次性沉积 120 h。 

 

 

1—出气孔；2—炭纤维；3—预制体；4—热电偶；5—电阻；

6—石英管；7—进气口 

图 1  等温化学气相渗透炉示意图 

Fig.1  Schematic drawing of ICVI furnace 

1.2  结构分析 

    采用 Leica MeF3A 金相显微镜观察样品中热解炭

的组织结构并且测量其消光角。利用 JSM-5600LV 型

扫描电子显微镜观察样品的沉积表面形貌以及采用排

水法测量材料的表观密度。 

 

2  结果与讨论 
 
2.1  增密和密度分布 

图 2 所示为以 LPG 和 C3H6作为碳源，材料密度

与沉积温度的关系。由图 2 可知，不论是以 LPG 还是

C3H6 作为碳源，坯体的密度都是随温度的升高而升

高，然后下降；以前者作为碳源，在 940 ℃沉积密度

达到最大(1.53 g/cm3)，之后则显著下降，从后者作为

碳源，在 880 ℃沉积密度达到最大(1.51 g/cm3)，然后

随之下降；当沉积温度低于 890 ℃时，后者的增密速

度均大于前者，当沉积温度高于 890 ℃时，结果则刚

好相反。 

 

 

1—LPG; 2—C3H6 

图 2  材料密度与沉积温度的关系 

Fig.2  Relationship between bulk density and deposition 

temperature 

 

沉积温度是影响 CVI 最敏感的工艺参数，对于同

一碳氢化合物，沉积温度决定了热解反应的活化    

能[7−8]，随着沉积温度的升高，会导致一系列相互竞争

的反应被同时加速，形成热解炭的主要气相组分由线

性小分子逐渐变成芳烃小分子，导致沉积速率增加。

但是，若沉积温度过高，则反应中间产物分子增大，

形成多环芳香烃大分子(PAHs)，甚至会形成炭黑，这
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样，会导致坯体表面过早结壳，碳源气体向坯体内部

的扩散受到抑制，对坯体的快速均匀致密以及整体密

度的进一步提高不利。此外，不同的碳源气体其热稳

定性不同，对于 C/C 复合材料的制备一般选择热稳定

性高的碳源，其裂解过程不剧烈，容易控制。Hu 等[9]

通过研究发现，C3H6 气体进入反应空间在 0.1 s 内几

乎完全裂解为 C2、苯以及多环中间产物，与此同时达

到最大浓度，这就是以 C3H6气体作为碳源容易导致材

料表面结壳现象的主要原因之一。然而，LPG 是一种

混合气体，主要成分为丁烯、丁烷、丙烷和戊烷，其

质量分数分别为 40%~50%， 30%~40% ， 17% 和

3%~5%，其中大部分气体的热稳定性能比丙烯的高，

裂解速度也比 C3H6的慢，有利于气体向坯体内部的扩

散和材料整体密度的进一步提高。 

对 940 ℃(LPG)和 880 ℃(C3H6)沉积的 1 号和 2 号

样品进行密度分布测量，取样示意图如图 3 所示。因

为预制体周围的沉积环境相同，故只对其一半进行表

观密度的测量，结果如图 4 所示，其中横坐标从左向

右的取值对应图 3 中自底向上 A 和 E，B 和 F，C 和 G，

D 和 H 之间的距离。由图 4 可知，样品外侧的密度略

高于内侧密度，不同碳源下沉积的 1 号和 2 号样品，

内外侧之间分别存在着大约 22 mg/cm3 和 36 mg/cm3

的密度梯度。这是因为开始沉积时预制体中孔隙较多，

气体扩散很快，沉积反应是控制步骤，随着预制体密

度的增加，其内部孔隙的直径逐渐减小，Knudsen 扩

散逐步取代 Fick 扩散，气体扩散进入预制体内部变得

越来越困难。但是，在预制体表面，由于路径短，沉

积反应速度仍然保持较高水平，导致表面的密度略高

于心部密度。 
 

 

图 3  密度测量取样示意图 
Fig.3  Schematic drawing for measurement of density 

 

 

1—1 号样品的外侧；2—1 号样品的中间位置； 

3—2 号样品的外侧；4—2 号样品的中间位置 

图 4  不同浓度条件下预制体密度沿样品长度方向分布 

Fig.4  Comparison of density distribution of preform along 

long position under different concentrations 
 

2.2  组织结构的分析 

图 5 所示为分别以 LPG 和 C3H6作为碳源，在不 

同温度(880，910 和 940 ℃)沉积所获得的热解炭偏光

显微照片。根据文献[10−11]，热解炭在偏光显微镜下

的结构大致可分为 3 类，即粗糙层结构(RL)、光滑层

结构(SL)和各向同性结构(ISO)以及带状结构(以上任

意两者或两者以上的组合体)，也有资料将前 3 种组织

结构分别称为高等织构、中等织构和低等织构[12]。一

般认为，RL 结构在光学上各向异性，具有较强的光学

活性，有许多的生长锥并且这些生长锥产生于基体或

沉积物上且贯穿整个生长面，而且 RL 结构在偏光下

具有不规则的消光“十”字，环形裂纹很少，视觉效

果十分粗糙；SL 结构在光学上也是各向异性，但是，

其光学活性与 RL 的相比较低，没有生长锥形成，在

偏光下具有明显的“十”字消光，环形裂纹清晰可见，

表面视觉效果非常光滑；ISO 结构在光学上各向同性，

无生长锥特征，无消光“十”字，无环形裂纹，在偏

振光下不具有光学活性，呈现一片暗色。 

从图 5 可以看出，C3H6作为碳源，在不同温度下

沉积的样品均为二元带状结构，靠近纤维的热解炭为

低织构热解炭，而外围出现的大量银白色热解炭为中

等织构热解炭；LPG 作为碳源，在不同温度下沉积的

样品均为中等织构热解炭，但是，其形貌存在一些差

异。在 880 ℃，为典型的中等织构；在 910 ℃，沉积

面上存有许多柱状的生长锥，而且此生长锥可以在整 
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(a) LPG, 880 ℃; (b) C3H6, 880 ℃; (c) LPG, 910 ℃; (d) C3H6, 910 ℃; (e) LPG, 940 ℃; (f) C3H6, 940 ℃ 

图 5  以 LPG 和 C3H6为炭源在不同温度下沉积所获 C/C 复合材料的偏光显微照片 

Fig.5  Microstructures of C/C composites from C3H6 or LPG at different deposition temperatures 
 

个生长面上连续再生，此种结构属于再生结构热解      

炭[13−14]；在 940 ℃，其结构无环形裂纹、出现较平滑

的褶皱、消光“十”字也出现不同程度的开叉现象，

但是，其生长锥不明显。 

图 6 所示为热解炭消光角随沉积温度的变化曲

线。由图 6 可知，在实验温度范围内，热解炭主要为

中等织构，消光角随沉积温度的升高而增加；在相同

温度下，以 LPG 作为碳源所获得的热解炭织构多于

C3H6作为碳源时所获得的热解炭织构，并且随着沉积

温度的升高，有朝着高织构变化的趋势。 

图 7所示为LPG和C3H6分别作为碳源，在 940 ℃

沉积的热解炭表面 SEM 形貌照片。此照片的取样位

置均位于坯体的内部围绕单根纤维沉积的热解炭。前

者沉积表面形貌粗糙，有类似球状的凸起，具有向高

织构热解炭变化的趋势；而后者的沉积表面光滑，属

于典型的光滑层结构[15]。此结果与用偏光显微镜观察

的结果相一致。 

不同的碳源在相同的沉积温度下获得的热解炭微

观结构存在一定差异，其原因可能与碳源的化学成分

不同有关。C3H6作为单一组分，反应产生的中间产物

的种类较少，分子质量也较单一，沉积热解炭时难以

形成大小分子间的级配优势，造成其芳构化能力较弱，

使得其形成的热解炭结构在较宽的温度范围内比较单

一；而 LPG 是一种烯烃和烷烃的混合物，在某种温 
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1—LPG；2—C3H6 

图 6  热解炭消光角随沉积温度的变化曲线 

Fig.6  Curves of extinction angle variation with temperature 

for pyrocarbon 

 

 
(a) LPG；(b) C3H6 

图 7  热解炭沉积表面 SEM 形貌 

Fig.7  SEM images of pyrocarbons 

 

度下热解的产物种类和分子质量不同，在沉炭前易 

表现级配优势；同时，在不同温度下，不同组分热解

中间产物可以互补，从而获得不同形貌结构的热解 

炭[16]。 

 

3  结  论 

 

a. 采用微正压 ICVI 工艺制备 C/C 复合材料，可

以较大幅度地提高致密速度，缩短材料制备周期。在

实验温度范围内，材料的密度随沉积温度的升高速率

先增加后减小；以 LPG 作为碳源，在 940 ℃沉积 120 

h，材料密度达到 1.53 g/cm3；以 C3H6 作为碳源，在

880 ℃沉积 120 h，材料密度达到 1.51 g/cm3。 

b. 采用微正压 CIVI 工艺可以制备出密度均匀性

较好的 C/C 复合材料，分别采用 LPG(940 ℃)和

C3H6(880 ℃)作为碳源进行沉积时，样品内外侧之间存

在着约 22 mg/cm3和 36 mg/cm3的密度梯度，且样品外

部密度略高于内部密度。 

c. 通过偏光显微镜和扫描电镜观察分析可知，以

LPG 作为碳源，热解炭的组织结构主要是中等织构，

但是，随着沉积温度的升高，消光角逐渐增大，沉积

表面形貌粗糙、有球状的凸起，热解炭的组织结构有

向高织构变化的趋势；以 C3H6作为碳源，主要获得二

元带状结构热解炭，沉积表面光滑，消光角随温度的

变化缓慢。 
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