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激光选区熔化成形316L循环使用粉末特性
演变机理研究
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摘要 在激光选区熔化技术中,激光-粉末的相互作用会对粉末特性产生重大影响,而在粉末循环使用过程中粉末

特性的变化规律和演变机理尚不明确。本文利用激光粒度仪、扫描电子显微镜、能量色散型光谱仪研究了激光选

区熔化粉末的粒径、物理特性、表面形貌、元素含量、微观组织在循环使用过程中的变化规律。研究结果表明:随着

316L不锈钢粉末循环使用次数的增加,粉末的粒径分布、形貌、表面成分、表面微观组织和氧化程度都发生了较大

变化;粉末的堆积特性如松装密度、振实密度、流动性也发生了不同程度的变化;另外,循环使用的粉末颗粒表面生

成了富含硅、锰元素的圆形氧化斑点。本文将循环粉末中的异形颗粒分为两类———激光诱导熔池溅射颗粒和气体

夹带诱导异形颗粒,并详细讨论了两类异形颗粒的形成机理。本文研究结果表明316L奥氏体不锈钢在循环使用

过程中会产生弱磁性粉末颗粒。
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1 引  言

增材制造技术是指基于离散-堆积原理,由零件

三维数据驱动,通过连续添加薄层材料的方法制备

零件的一种技术。该技术在制备形状复杂的金属构

件时具有成本低、效率高等优点,在过去30多年得

到了快速发展[1-2]。激光选区熔化(SLM)技术是增

材制造技术的一种,其制备的零件具有精度高、致密

度高、复杂程度高等优点,是航空航天、医疗、汽车、
模具等领域最具潜力的高性能终端零件制备技术之

一。但是,SLM成形件有可能存在微气孔、微裂纹、
未熔合、力学性能各向异性等缺陷,导致成形件的疲

劳性能达不到锻件水平,这些缺点限制了该技术在

工业领域的产业化[3-5]。虽然人们已开发多种材料

的成形工艺,如Ti6Al4V、CoCr、GH4169、GH3625、

316L等,但可用于SLM的材料种类仍然非常有限,

远低于传统加工材料的种类,且材料的成本较高[6]。
在SLM技术中,未熔化的粉末材料可以循环再利

用,大大提高了材料的有效利用率。粉末材料在循

环利用过程中经历了复杂的激光加热、热传导、热辐

射等作用,其特性会发生改变,最终可能导致SLM
成形件的性能不稳定[7]。

目前,针对SLM 使用的金属粉末循环利用问

题的研究相对较少。Ardila等[8]首先开展了IN718
粉末循环利用与成形件质量相关性的研究,并指出

循环使用14次后粉末特性的变化不大,且对成形件

的质量几乎无影响。OLeary等[9]和Tang等[10]研

究了Ti6Al4V粉末特性在循环使用过程中的演变

规律,结果表明,随着循环使用次数增加,粉末的氧

含量升高,成形件的力学性能提高。Asgari等[11]指

出,循环使用的AlSi10Mg_200C粉末对力学性能的

影响不大。Gorji等[12]、Heiden等[13]和路超等[14]
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在研究316L不锈钢粉末循环利用时都指出氧含量

随着循环使用次数的增加而升高,且粉末形貌变化

较大。王维等[15]认为,随着 TC4钛合金粉末循环

利用次数的增加,粉末形貌和粒径分布的变化较为

明显,振实密度、松装密度先减小后增大,SLM成形

件孔隙率出现先升高后降低的变化。综合分析后可

知,目前对SLM粉末循环利用的相关研究仍然较少,
且粉末表面氧化斑点的形成机理少有报道。316L粉

末是使用最广泛、应用最多的材料,因此有必要进一

步研究其特性随SLM循环使用次数的变化规律,揭
示循环粉末的氧化机理,这有助于理解SLM在固定

加工参数下制备成形件时质量不稳定的原因。
本研究选用316L不锈钢粉末作为SLM 的原

材料,研究了其在试验和生产中循环使用时物理特

性、表面成分和微观组织的变化规律,以期揭示粉末

表面氧化斑点的形成机理;此外,对异形颗粒进行了

分类,并详细讨论了它的形成机理。本研究结果有

助于人们更好地理解316L粉末特性在循环使用过

程中的演变规律,判断粉末的可循环利用特性以及

制定粉末循环使用的标准,同时对提高SLM 成形

件的质量稳定性有一定的参考价值。本研究方法同

样适用于其他粉末床熔融增材制造技术。

2 试验材料及方法

2.1 试验材料与方法

试验材料选用国内粉末生产厂商河北敬业增材

制造科技有限公司利用真空感应熔炼氩气雾化方法

制备的316L不锈钢粉末,粉末粒径主要分布区间

为15~53
 

μm(粉末粒径是通过筛分法得到的,因此

存在少量直径小于15
 

μm 或者大于53
 

μm 的颗

粒),粉末中氧的质量分数为3.5×10-4,粉末形状

大部分呈球形,也含有少量近球形和卫星球颗粒。
粉末在试验和生产过程中循环使用,每次试验完成

后,都用250目网筛对粉末进行严格筛分,分离出较

大尺寸的团聚颗粒、飞溅物及夹渣颗粒;在下一次使

用之前对粉末进行烘干处理,去除粉末表面的水分,
烘干时的保温温度为120

 

℃,烘干时长为1
 

h。循环

使用过程中不添加新粉末。取未使用的初始粉末

200
 

g,将其作为分析表征的样品,并记录为R0;以
后每次使用完后对粉末进行筛分、烘干处理,取样品

200
 

g进行分析,第一次使用之后标记为R1,第10
次使用之后标记为R10,其他依次类推。

2.2 试验设备

用于试验的SLM设备为本单位自主研发的具

有双向铺粉结构的大尺寸成形设备SLM-280,该设

备的 最 大 成 形 尺 寸 为 250
 

mm ×250
 

mm ×
280

 

mm,铺粉层厚为20~100
 

μm。设备外形及成

形仓内部结构分别如图1(a)和图1(b)所示,该设备

配备有IPG
 

500
 

W 单模光纤激光器,其发射激光的

波长为1070
 

nm,成形平面上的激光光斑直径为

100
 

μm,激光功率的可调范围为5%~95%。试验

时成形室内氧的体积分数低于5×10-4。成形前先

用纯度为99.99%的氩气置换成形室内的空气,直
至成形室内氧的体积分数低于5×10-4。在打印过

程中成形室内的氧含量由氧气传感器实时监测,如
检测到氧气的体积分数高于5×10-4,则进行充入

氩气置换成形室内气体的操作,直至成形室内氧气

的体积分数低于设定值(5×10-4)。整个成形过程

需确保成形室内氧气的体积分数低于5×10-4,以
防止工件在成形过程中发生氧化。

图1 成形设备SLM-280。(a)设备外观照片;(b)成形室的内部结构

Fig 1 SLM-280
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  粉末的粒径分布采用珠海真理光学仪器有限公

司的LT2200E激光粒度仪进行测量,LT2200E设

备配有波长为638
 

nm、功率为20
 

mW 的超高稳定

固体激光器。该设备基于全量程米氏理论的光学模

型进行测量,测量粒径范围为0.1~1200
 

μm,测量

精度优于±0.6%,测量重复性优于±0.5%,所有测

量值都取6次测试的平均值。316L不锈钢粉末松

装密度和振实密度分别采用仪器BT-200和BT-301
进行 测 量,测 量 方 法 分 别 符 合 国 家 标 准 GB/T

 

1479—1984和GB/T
 

5162—2006,测量值取测量6
次的平均值。粉末流动性测试采用型号为BT-200
的设备进行,测量方法符合国家标准GB/T

 

1482—

2010。
初始粉末和循环粉末的表面形貌、微观组织和

表 面 元 素 分 析 利 用 德 国 蔡 司 扫 描 电 子 显 微 镜

(SEM)EVO-18 进 行,同 时 利 用 该 设 备 配 备 的

OXFORD能量色散型光谱仪(EDS)对粉末颗粒的

表面成分进行定性和定量分析,利用EDS-Mapping
对粉末表面的元素偏析进行表征。采用无磁性的镊

子靠近堆积的316L不锈钢初始粉末和循环使用粉

末对其磁性进行测量,若镊子粘连金属粉末颗粒,则
证明粉末带有弱磁性(316L为奥氏体不锈钢,本身

无磁性)。

3 试验结果与分析
 

3.1 粉末粒径分布的变化

循环使用的316L不锈钢粉末粒径的变化规律

如图2所示。对于循环使用10次和30次的粉末,

其粒径的微分分布曲线有明显的向右偏移且粒度更

加集中的特征(相对于初始粉末),这种趋势预示着

粉末颗粒粗化,即尺寸较小的粉末所占比例降低,尺
寸较大粉末所占比例升高。表征粉末粒径分布的

D10、D50、D90 如表1所示(D10、D50、D90 指粉末直

径小 于 某 值 所 占 的 百 分 比 分 别 为10%、50%和

90%)。循环使用10次和30次的粉末,其D90 比初

始粉末分别增大了5.75%和14.5%,D10 分别增大

了9.7%和26.5%,进一步说明粉末粒径随着循环

使用次数增加呈增大的趋势。D50 由初始粉末的

30.0
 

μm增大到循环使用30次之后的35.5
 

μm,且
循环粉末尺寸在30.0~35.5

 

μm范围内的占比高

于初始粉末,这表明循环使用的粉末粒度更加集中。
本文的这一研究结果与 Heiden等[13]、Tang等[10]

的研究结果一致,表明在粉末循环使用过程中,粉末

粒径会发生严重粗化,且粒度更加集中。

图2 316L不锈钢循环使用粉末的粒径分布

Fig 
 

2 Particle
 

size
 

distribution
 

of
 

recycled
 

316L
stainless

 

steel
 

powder

表1 316L不锈钢循环使用粉末的物理特性

Table
 

1 Physical
 

properties
 

of
 

recycled
 

316L
 

stainless
 

steel
 

powder

Powder D10/μm D50/μm D90/μm
Apparent

 

density
 

/
(g·cm-3)

Tap
 

density
 

/
(g·cm-3)

Flow
 

rate
 

/
[s·(50

 

g)-1]

R0 15.5 30.0 50.4 4.52 5.12 19.2

R10 17.0 32.3 53.3 4.50 5.08 18.9

R30 19.6 35.5 57.7 4.47 5.02 18.0

  分析认为造成这种现象的原因有三个方面:第
一,在SLM过程中,粉末的铺展是通过铺粉刮刀实现

的,由于较小尺寸的粉末具有填充大尺寸粉末间隙的

作用,再加上不同粒度的粉末具有渗滤效应[16],因此

在铺粉过程中细粉末容易沉积在堆积粉末层的下部,
优先沉积到已成形层的上表面;随着粉末循环使用次

数的增加,尺寸较小的粉末优先耗尽,所占比例会降

低。第二,在激光-熔池-金属蒸气相互作用过程中,熔

池表面温度最高的地方产生剧烈的向上喷射的金属

蒸气[17-18],在金属蒸气拖拽力的作用下,熔池周围的

氩气形成涡流,涡流对熔池周围自由堆积的粉末产生

水平的拖拽力,尺寸较小的粉末具有较小的拖拽力和

较大的加速度,以较高的水平运动速度向熔池/金属

蒸气快速运动;当这些细小的粉末运动至熔池/金属

蒸气后,就会被吸入熔池或者被向上的金属蒸气喷射

出去,形成高速飞行的飞溅颗粒[18-19];再加上成形室
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内部横向氩气流的作用,飞溅颗粒很容易聚集到氩气

流出口处或者进入循环系统,最终导致粉末床上的细

粉减少。第三,小尺寸粉末具有较大的比表面积,且
完全熔化所吸收的总能量较低,在相同的激光参数下

能够吸收更多的能量,导致熔池内部具有过高的温

度[20],且小尺寸粉末颗粒在热传导作用下也能被熔

化[21]。另外,熔池附近的小尺寸粉末颗粒易在熔池

表面张力的作用下被拖拽进入熔池,熔化后使熔池尺

寸增大[20]。在激光辐射、热传导、蒸气喷射、激光羽

流的共同作用下,小尺寸粉末会优先被消耗,最终导

致小尺寸粉末的占比有所下降。
大尺寸粉末占比有所增加的主要原因是在激

光-粉末-熔池-羽流相互作用过程中会产生大尺寸飞

溅物,如团聚颗粒、球形颗粒、不规则颗粒等。虽然

本试验分析测试的粉末是经过严格筛分和烘干的,
但是当飞溅颗粒的长径比不同时,也会有一部分不

能被网筛分离,从而混入循环粉末中,最终导致大尺

寸粉末占比有所增加。

3.2 粉末堆积特性的变化

松装密度、振实密度和流动性等粉末堆积特性

会对SLM成形零件的质量产生重要影响。松装密

度和振实密度的大小会影响粉末在基板/已成形层

上表面的堆积排列形式,即粉末薄层的致密程度。
具有较高松装密度和振实密度的粉末在铺粉后能够

获得较为致密的粉末薄层,降低粉末颗粒间的空隙,
在合适的激光加工参数下,能够形成连续的、无球化

缺陷的熔道[20,22]。流动性是指一定量的粉末连续

流动穿过一定大小的孔径所需要的时间,反映了堆

积粉末的动态流变特性,是粉末形状、表面状态、粒
径分布等指标的综合反映。具有良好流动性的粉末

的铺展性能较好,有利于形成致密的粉末薄层。但

是流动时间并不是越短越好,因为流动性受粒径分

布的影响较大,大尺寸的粉末颗粒群具有良好的流

动性,但同时也具有较大尺寸的空隙,不能形成致密

的粉末薄层。因此,必须综合考虑粒径分布、松装密

度、振实密度和流动性等指标[23-24]。
由表1可以看出,随着粉末循环使用次数的增

加,粉末的松装密度和振实密度都有一定程度的降

低,但粉末流动性有所增加(粉末流经霍尔流速计的

时间减少)。粉末的松装密度、振实密度和流动性与

粒径分布、表面粗糙度、湿度等因素有关,且与粉末

的动态流变性能紧密相关(动态流变性能直接影响

堆积粉末在粉末床/已成形层上表面的铺展行为)。
粉末粒径发生变化,尤其是细粉末占比减少,会降低

粉末颗粒之间的范德瓦耳斯力并减弱架桥现象,从
而提高循环使用粉末的流动性[20]。但是较大尺寸

的不规则颗粒会使堆积粉末具有较多的空隙和架桥

现象,这会降低堆积粉末的松装密度和振实密度。
本文试验结果也表明,将不同粒度的粉末进行合理

搭配,即尽可能使用球形金属粉末,在不影响粉末流

动性的前提下,添加一定比例的细粉末以填充粗粉

末形成的空隙,可以提高粉末的松装密度、振实密

度,从而提高粉末床上粉末薄层的致密程度。

3.3 粉末形貌的变化

在SLM 过程中,激光-粉末-熔池-羽流相互作

用会导致成形室内未熔粉末颗粒的表面形貌发生较

大变化。图3所示为初始粉末和循环使用粉末的宏

观表面形貌。从图3(a)中可以看出,初始粉末大部

分呈球形,只含有少量的卫星球,这是真空气雾化粉

末的固有属性。随着循环使用次数的增加,粉末中

除了含有少量卫星球外,还含有大量的大尺寸颗粒、
不规则颗粒、棒状颗粒和破碎颗粒,如图3(b)、(c)
中圆圈、方框和矩形框所示颗粒(不同图形代表不同

类型的粉末颗粒)。对比图3(a)、(b)、(c)可以发

现,循环使用30次后的粉末中几乎不存在小尺寸的

粉末颗粒,这一点和3.1节粒径分布分析中小尺寸

粉末占比减小是一致的。循环使用的粉末中含有较

大尺寸的颗粒,且粉末表面光滑(如图3中虚线圆圈

图3 316L不锈钢循环使用粉末的表面形貌。(a)初始粉末;(b)循环使用10次;(c)循环使用30次

Fig 
 

3 Surface
 

morphologies
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recycled
 

316L
 

stainless
 

steel
 

powder 
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Virgin
 

powder 
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10
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所示),这些颗粒是由激光诱导熔池溅射产生的,产
生过程类似于气雾化过程(这部分将在3.5节进行

讨论);也可能是粉末颗粒表面经历了激光加热的快

速表面热处理,导致其表面改性。随着循环次数的

增加,大尺寸粉末颗粒表面出现了黑色斑点,即生成

氧化物,如图3(c)中虚线圆圈所示颗粒。

3.4 粉末表面的氧化物

图4所示是循环使用30次后表面带有圆形黑

色斑点的粉末颗粒的EDS谱。从图中可以看出,带
有黑色斑点的粉末颗粒的直径大于50

 

μm,推断这

些大尺寸颗粒是SLM 过程中产生的附加产物。在

初始粉末和循环使用10次的粉末中未发现带有黑

色斑点的颗粒。使用ImageJ软件测量圆形黑色斑

点的直径,直径分布范围为3.2~16.1
 

μm。对粉末

颗粒表面的黑色斑点及其邻近区域进行EDS点扫

描,定性分析元素含量,扫描结果如图4(c)、(d)、
(e)所示。由EDS谱可以看出,黑色斑点富含Si、

Mn和O元素,同时还含Fe、Cr、Ni元素。黑色斑

点的元素含量如表2所示,可以看出,黑色斑点富集

Si、Mn和O三种元素,且Fe、Cr、Ni元素的含量远

低于316L初始粉末,Mn、Si元素含量是初始粉末

的8~10倍,O元素含量是初始粉末的数百倍。由

EDS定性分析和定量分析可知:黑色斑点为Si和

Mn的氧化物。由图4(a)、(b)还可以发现,在氧化

斑点之间出现了条带状氧化物以及斑点与斑点相连

的现象。这说明粉末经过多次循环使用之后,富含

Si、Mn的氧化物斑点有可能相互连接,在粉末颗粒

表面形成一层氧化物薄膜。

图4 循环使用30次粉末颗粒表面氧化斑点的EDS谱。(a)(b)带有氧化斑点的粉末颗粒;(c)~(e)各点EDS谱

Fig 
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表2 循环使用30次粉末颗粒表面氧化斑点的EDS分析结果

Table
 

2 EDS
 

analysis
 

of
 

oxidation
 

spots
 

on
 

the
 

surface
 

of
 

powder
 

with
 

30
 

times
 

recycle
 

Position
Mass

 

fraction
 

/%
Fe Cr Ni Mo Mn Si C O

Point
 

1 20.55 8.99 3.45 — 11.99 9.63 7.71 37.68
Point

 

3 25.83 12.43 4.78 — 10.52 9.32 4.78 32.34
Point

 

2 56.16 14.66 9.66 2.71 1.20 1.20 14.41 —
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  图5为循环使用30次粉末颗粒表面圆形黑色

斑点的EDS-Mapping结果,该结果进一步证实了氧

化斑点富集Si、Mn和O三种元素,并含有少量Fe、

Cr、Ni元素,且不含 Mo元素。

图5 循环使用30次粉末颗粒表面圆形黑色斑点的EDS-Mapping结果

Fig 
 

5 EDS-Mapping
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round
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black
 

oxidation
 

spots
 

on
 

the
 

surface
 

of
 

powder
 

with
 

30
 

times
 

recycle

  圆形氧化斑点的形成机理如下:激光-粉末相互

作用产生高温液态熔池,介观尺度的熔池具有较高

的温度梯度,会产生剧烈的马兰戈尼对流,使得熔池

急剧不稳定;熔池周围由伯努利效应引起的气体横

向流动以及保护气流(氩气),进一步增加了微小熔

池的不稳定性;不稳定的高温液态熔池在蒸气反冲

压力作用下产生液态熔滴飞溅,熔滴飞溅物在飞行

过程中有可能发生氧化。316L不锈钢中含有易挥

发性元素Mn、Si,且Si、Mn元素对O元素具有较强

的亲和力,在高温熔滴飞溅物飞行过程中,Si、Mn元

素向颗粒表面扩散的速率比较快,进一步增加了高

温飞溅颗粒表面形成氧化物斑点的可能性[25]。

另外,根据埃林厄姆图(Ellingham
 

diagram)[26]

可知,Mn、Si的氧化势能远低于Fe、Cr的氧化势

能,虽然成形室内氧气的体积分数控制在5×10-4

以下,但 Mn、Si元素仍然具有较高的局部氧分压,
因此在成形室内部316L仍然能够发生氧化,导致

飞行的高温溅射颗粒表面形成 Mn、Si的氧化斑点。
氧化斑点的形状是圆形,这是因为圆形具有最小的

表面能,更有利于氧化斑点的形核和长大。

Morrow等[27]和Schaller等[28]在激光粉末床

熔融成形件晶界处发现了大量纳米尺寸的Si、Mn
的氧化物,而且 Heiden等[13]和Zhao等[29]也发现,
氧化物的形成对成形件的力学性能是不利的。李瑞

迪[30]在成形件表面也发现了类似的氧化物斑点,并
指出粉末中氧含量的增加不利于成形过程并会产生

球化缺陷。粉末颗粒表面氧化物的增加会增加熔池

中的氧含量,从而进一步改变高温熔池的润湿行

为[30]和高温熔池的表面张力温度系数[31],改变熔

液的流动方向[31-32],继而促进成形件内部气孔、未熔

合、裂纹等缺陷的形成[33]。

3.5 粉末表面的微观组织

在SLM成形过程中,为了更容易分析高温加热

对粉末颗粒表面微观组织的影响,分别从初始粉末、
循环使用10次粉末、循环使用30次粉末中挑选具有

代表性的大尺寸(直径>50
 

μm)粉末颗粒进行表面微

观组织分析,分析结果如图6所示。从图6(a)、(b)中
可以观察到,初始粉末和循环使用10次的粉末表面

均包含大量的树枝晶和胞状晶,且后者含有更多的

胞状晶。循环使用30次后的粉末表面几乎全为胞

状晶,只含有极少量的树枝晶,如图6(c)所示,且其

表面变得更加光滑,如图6(c)中方块内部及其附近
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区域所示。循环使用粉末的表面微观组织发生了转

变,这与SLM 过程中激光热辐射、激光羽流、热传

导等密切相关,本课题组分析后认为循环使用的粉

末颗粒经历了一次快速的表面热处理。不同于真空

气雾化制粉过程,激光加热具有加热/冷却速度极

快、加热温度高的特点,因此粉末颗粒在冷却过程中

具有更高的温度梯度G 和冷却速率v,这会促使微

观组织由树枝晶转变为胞状晶[34]。图6(b)、(c)所
示颗粒都经历了快速的加热与冷却过程(表面热处

理),最终形成了含有更多胞状晶的微观组织。

图6 316L不锈钢循环使用粉末表面的微观组织。(a)初始粉末;(b)循环使用10次;(c)循环使用30次

Fig 
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  图6(b)所示粉末颗粒表面含有直径约为4.3
 

μm
的圆形凹坑(实线圆圈内)以及直径约为2.5

 

μm的

球状颗粒(方框内),凹坑和球状颗粒的形成原因可

以理解为:由气体夹带现象引起的亚微米颗粒在成

形室内飞行,与飞行的高温颗粒发生碰撞,碰撞速率

的不同 导 致 形 成 了 亚 微 米 球 状 颗 粒 和 凹 坑[35]。
图6(b)所示粉末颗粒表面还含有1

 

μm左右的亮白

色球状颗粒(虚线圆圈内),这种亚微米颗粒的形成

可以理解为:在熔池形成过程中会发生金属元素的

烧损,气化的金属元素弥漫于整个成形室内部,在粉

末颗粒表面冷凝形成亚微米颗粒甚至是纳米颗

粒[13-14]。一些学者也在成形室内侧壁和顶部收集到

了纳米颗粒的冷凝物[13]。图6(c)所示粉末颗粒表

面未发现球形亚微米颗粒,这可能是因为该颗粒被

加热后,在与飞行的亚微米颗粒碰撞之前已经落入

粉末床(速度为零)。另外,在图6(c)所示的粉末颗

粒表面发现了黑色斑点,如虚线圆圈所示,该黑色斑

点是高温溅射颗粒在成形室内飞行过程中发生氧化

形成的。

3.6 粉末颗粒的演变机理

SLM过程是微观尺度(微观组织的形成)-介观

尺度(粉末熔化形成熔池)-宏观尺度(力学性能)相互

耦合的多尺度过程,会发生各种物理、化学、冶金等反

应[36-37]。为了区分粉末颗粒的形貌,本文按照异形颗

粒的形成机理将颗粒分为两类,第一类是激光诱导熔

池溅射颗粒,第二类是气体夹带诱导异形颗粒。
激光诱导熔池溅射颗粒的形成机理:在激光与

粉末颗粒相互作用形成熔池的过程中,高能量密度

的激光加热包含低熔点金属元素的粉末,在熔池上

方产生大量金属蒸气以及强烈向下的反冲压力。同

时,高温熔池内部具有的极高的温度梯度会产生强

烈的沿径向向外流动的马兰戈尼对流。在表面张

力、反冲压力和马兰戈尼对流的共同作用下,高温液

态熔池处于平衡稳定状态。当马兰戈尼对流和反冲

压力对高温熔液产生的拖拽力超过表面张力的作用

时,就会促进高温液态熔池的不稳定,熔化材料将从

高温熔池中溅射出来[38-39],形成溅射的高温液态熔

滴。飞行的高温液态熔滴在表面张力的作用下形成

尺寸较大的球形颗粒,如图7所示的A颗粒,或图3
虚线圆圈所示的颗粒。高温熔滴在飞行过程中以较

高的速度与尺寸较大的低温颗粒碰撞后,就会形成

不规则的颗粒B和B+,如图3实线圆圈所示颗粒。
高温熔滴在飞行过程中以较低的速度与尺寸较小的

低温颗粒碰撞后,会形成A-颗粒,如图6(b)实线方

框所示颗粒。若溅射的液态熔滴颗粒在凝固前落到

粉末床上,就会粘连周围的低温粉末颗粒,形成尺寸

较大的团聚颗粒。由于试验中使用的循环粉末经过

了严格的筛分,因此未观察到尺寸较大的团聚颗粒。
气体夹带现象诱导异形颗粒的形成机理:在激

光-粉末相互作用过程中,极短的时间内就会产生液

态熔池,当熔池表面温度足够高,达到316L不锈钢

粉末的沸点时就会产生蒸发现象,而且熔池表面温

度最高的地方蒸发程度最剧烈,会产生强烈的金属

蒸气;当向上的蒸气压力超过由熔池周围环境施加

的压力时,金属蒸气就会爆破形成蒸气喷射。蒸气

喷射诱导熔池周围环境气体产生水平方向的压力
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图7 激光-粉末-熔池相互作用示意图

Fig 
 

7 Schematic
 

of
 

laser-powder-molten
 

pool
 

interaction

差,由伯努利效应可知,熔池周围的气流将向高温熔

池流动,形成横向流动的氩气流(横向氩气流的速度

远小于向上喷射金属蒸气的速度[18-19]),这种蒸气诱

导的横向气流可拖拽熔池周围的低温粉末颗粒向熔

池运动,形成蒸气诱导横向气流夹带粉末颗粒的现

象[19,40],最终在熔道附近形成剥蚀区域[41]。
当横向氩气流夹带粉末颗粒进入熔池正上方区

域时,低温粉末颗粒就会被激光束、金属蒸气或激光

羽流[17]加热并熔化,还会被高速向上喷射的金属蒸

气/激光羽流以较高的速度向上溅射,形成高温溅射

颗粒,在成形室内可以飞行较长时间和较远距离。
当高温溅射颗粒部分熔化时,就会形成破碎颗粒C,
如图7所示,或如图3中实线方框所示。若高温飞

溅物完全熔化为液态小熔滴,且在飞行过程中或完

全凝固之前未与其他颗粒发生碰撞,就会在表面张

力作用下形成尺寸与初始粉末相当的球形颗粒;若
液态小熔滴在高温时发生碰撞,则会合并长大,在表

面张力作用下形成尺寸较大的球形颗粒D;若颗粒

A和D的温度足够高,且成形室内部氧含量较高

时,就会在颗粒表面形成带有圆形氧化物斑点的颗

粒A+和D+,如图4和图5所示。若飞行的高温

液态小熔滴在完全凝固前与其他颗粒碰撞,则会形

成棒状颗粒E、烧结颗粒F、卫星球G或者泪滴状颗

粒H。虽然高温液态小熔滴在飞行过程中发生碰

撞的概率很低,但是当飞行的高温液态熔滴数量足

够多时,发生碰撞的可能性就会大大增加。关于

SLM飞溅颗粒在飞行过程中发生碰撞的现象,已有

多位学者利用高速X射线成像[19,42]或者高清摄影

成像技术进行了研究[43-44]。
当横向氩气流夹带粉末颗粒的速度较低不能进

入熔池上方高速高温蒸气喷射区域时,粉末颗粒不

会被明显加热,但是粉末横向运动形成的剥蚀区域

会破坏粉末床上致密堆积的粉末薄层,在下一道或

者下一层进行SLM 时,可能会形成不连续的熔道

或者最终形成未熔合等缺陷[19,41]。当位于熔池后

方的横向氩气流夹带的粉末颗粒运动至高温熔池

时,可能会被吸入熔池或者在熔池边缘呈半熔化

状态,影响熔道的连续性,最终可能影响下一层铺

粉的均匀性或成形件的质量[19]。当氩气流夹带颗

粒运动至已凝固但处于高温态的熔道上表面时,
可能粘连在熔道上表面,这也会影响下一层铺粉

的均匀性。

3.7 粉末磁化过程

图8显示了初始粉末和循环使用30次316L不

锈钢粉末的磁性测试结果。图8(a)、(c)
 

为初始粉

末磁性测试前后的结果,图8(b)、(d)为循环使用30
次的粉末在磁性测试前后的结果。可以看出,粉末

循环使用30次之后,有少量316L不锈钢粉末粘在
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无磁性的镊子尖端,如图8(d)所示,说明316L粉末

在使用过程中产生了弱磁性。弱磁性粉末颗粒的产

生可理解为:成形室内未熔化的粉末颗粒经历着复

杂多变的激光辐射、等离子体辐射、熔池辐射、熔池

热传导等交互作用,经过加热的粉末颗粒在快速冷

却过程中会发生再结晶,晶粒的形状、大小会发生变

化,粉末材料的微观组织结构和相组成也会发生变

化,在再结晶过程中可以生成δ铁素体,从而提高了

粉末材料的磁性[13]。关于循环使用次数和有效使

用时间对316L不锈钢粉末磁化强度和矫顽力的定

量分析有待于进一步研究。
循环使用的粉末颗粒带有弱磁性,这会严重

影响SLM 增材制造过程中铺粉的均匀性。粉末

颗粒还有可能与成形室内的一些金属零部件相互

作用,影响粉末颗粒的自由堆积特性以及粉末床

上粉末薄层的均匀性,进而影响激光与粉末颗粒

的相互作用,在成形件内部产生较多的气孔和未

熔合等缺陷。

图8 316L不锈钢粉末在循环使用过程中的磁化。(a)(c)初始粉末测试前后的照片;(b)(d)循环使用30次粉末测试前后

的照片

Fig 
 

8 Magnetization
 

of
 

316L
 

stainless
 

steel
 

powder
 

during
 

recycle 
 

 a  c 
 

Photos
 

before
 

and
 

after
 

the
 

test
 

for
 

initial

powder 
 

 b  d 
 

photos
 

before
 

and
 

after
 

the
 

test
 

for
 

30
 

times
 

recycled
 

powder

4 结  论

在SLM过程循环使用30次的316L不锈钢金
属粉末的D90 值比初始粉末增加了14.5%,D10 值

增加了26.5%,粉末粒径随着循环使用次数的增多

而粗化,且循环粉末中出现了较多的棒状颗粒、破碎

颗粒和不规则颗粒。循环粉末中直径较大的球形颗

粒表面会形成富集Mn、Si元素的氧化斑点,氧化斑点

的形成主要由元素种类、亲氧性、高温扩散速率和氧

化势共同决定。对于循环使用的粉末,其表面微观组

织中的树枝晶含量大大降低。本文将异形颗粒分为

两类:激光诱导熔池溅射颗粒和气体夹带诱导异形颗

粒。两种颗粒的形成机理都与成形室内部紊乱的气

流、熔池内部的对流、激光-粉末相互作用、激光羽流

及反冲压力有着密不可分的关系。循环使用的316L
不锈钢粉末由于发生再结晶而表现出了弱磁性。

SLM 技术使用的金属粉末的特性在循环使用

过程中发生了重大变化,而粉末特性对铺粉均匀性、
粉末在粉末床上的堆积排列模式都有决定性作用,
会影响成形件的质量稳定性。因此,研究循环使用

的粉末对成形件静态力学性能和动态力学性能的影

响将是本课题组下一步的工作内容。另外,本文的

研究方法也适用于其他粉末床熔融技术。
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Abstract
Objective The

 

interaction
 

between
 

laser
 

and
 

powder
 

particles
 

has
 

a
 

significant
 

influence
 

on
 

the
 

characteristics
 

of
 

the
 

powders
 

during
 

the
 

selective
 

laser
 

melting
 

 SLM 
 

process 
 

However 
 

the
 

understanding
 

of
 

the
 

transformation
 

and
 

evolution
 

mechanism
 

of
 

the
 

recycled
 

powder
 

in
 

SLM
 

is
 

limited 
 

The
 

physical
 

and
 

chemical
 

properties
 

of
 

powder
 

change
 

significantly
 

with
 

the
 

increase
 

in
 

powder
 

recycling
 

times
 

in
 

the
 

SLM
 

process 
 

Nevertheless 
 

research
 

on
 

the
 

variation
 

of
 

powder
 

properties
 

with
 

the
 

increase
 

in
 

recycling
 

times
 

is
 

inadequate 
 

Some
 

researchers
 

have
 

studied
 

the
 

recycling
 

of
 

316L
 

stainless
 

steel
 

 SS  
 

Ti6Al4V 
 

AlSi10Mg 
 

and
 

CoCr
 

alloy
 

powders 
 

but
 

no
 

consistent
 

regulation
 

has
 

been
 

obtained
 

owing
 

to
 

the
 

differences
 

in
 

recycling
 

methods 
 

forming
 

equipment 
 

forming
 

processes 
 

and
 

the
 

number
 

of
 

uses 
 

The
 

316L
 

SS
 

powder
 

is
 

a
 

widely
 

used
 

material
 

owing
 

to
 

excellent
 

corrosion
 

resistance
 

and
 

good
 

weldability 
 

Therefore 
 

studying
 

the
 

variation
 

regulation
 

of
 

316L
 

SS
 

powder
 

characteristics
 

with
 

the
 

increase
 

in
 

SLM
 

recycling
 

times
 

is
 

necessary
 

to
 

understand
 

the
 

variation
 

and
 

oxidation
 

mechanism
 

of
 

the
 

recycled
 

powder 
 

which
 

helps
 

to
 

elucidate
 

the
 

reason
 

for
 

the
 

unstable
 

quality
 

of
 

SLM
 

parts 
 

The
 

findings
 

of
 

this
 

study
 

can
 

help
 

understand
 

the
 

evolution
 

of
 

powder
 

characteristics
 

during
 

the
 

316L
 

SS
 

powder
 

recycling
 

process
 

better 
 

judge
 

recycling
 

characteristics 
 

and
 

develop
 

recycling
 

standards 
 

The
 

study
 

method
 

is
 

also
 

applicable
 

to
 

other
 

powder
 

bed
 

melting
 

additive
 

manufacturing
 

technologies 

Methods The
 

raw
 

material
 

selected
 

was
 

20
 

kg
 

316L
 

SS
 

powder 
 

In
 

the
 

early
 

SLM
 

experiment
 

and
 

small-batch
 

processing 
 

argon
 

 Ar 
 

with
 

a
 

purity
 

of
 

99 99%
 

was
 

continuously
 

filled
 

to
 

keep
 

the
 

oxygen
 

 O2 
 

content
 

in
 

the
 

forming
 

chamber
 

below
 

5×10-4 volume
 

fraction 
 

to
 

prevent
 

material
 

oxidation
 

during
 

the
 

forming
 

process 
 

After
 

each
 

test
 

or
 

production 
 

the
 

SS
 

powder
 

was
 

strictly
 

screened
 

and
 

then
 

dried
 

to
 

remove
 

water
 

vapor 
 

Some
 

dried
 

SS
 

powder
 

was
 

taken
 

as
 

the
 

sample
 

for
 

detection
 

and
 

analysis 
 

and
 

the
 

physical
 

and
 

chemical
 

characteristics
 

were
 

analyzed 
 

The
 

characteristics
 

of
 

the
 

SS
 

powder 
 

such
 

as
 

particle
 

size
 

distribution 
 

bulk
 

density 
 

tap
 

density 
 

fluidity 
 

morphology 
 

composition 
 

O2 content 
 

and
 

surface
 

microstructure 
 

were
 

comprehensively
 

studied 
 

No
 

new
 

powder
 

was
 

added
 

to
 

the
 

sample
 

powder
 

during
 

recycling 
 

The
 

particle
 

size 
 

physical
 

properties 
 

surface
 

morphology 
 

microstructure 
 

and
 

element
 

content
 

of
 

SLM
 

recycled
 

powder
 

were
 

analyzed
 

using
 

a
 

laser
 

particle
 

size
 

analyzer 
 

physical
 

property
 

tester 
 

scanning
 

electron
 

microscope 
 

and
 

energy
 

dispersive
 

spectrometer 

Results
 

and
 

Discussions The
 

proportion
 

of
 

fine
 

and
 

coarse
 

SS
 

powders 
 

respectively 
 

decreases
 

and
 

increases
 

with
 

increase
 

in
 

SLM
 

recycling
 

times 
 

indicating
 

that
 

the
 

particle
 

size
 

distribution
 

of
 

the
 

SLM
 

recycled
 

powder
 

was
 

coarser
 

and
 

more
 

concentrated 
 

Owing
 

to
 

the
 

formation
 

of
 

irregular
 

coarse
 

particles
 

inducing
 

more
 

voids
 

and
 

bridging
 

between
 

the
 

stacked
 

powders 
 

the
 

bulk
 

and
 

tap
 

densities
 

of
 

the
 

recycled
 

powders
 

showed
 

decreasing
 

trends 
 

and
 

fluidity
 

improved 
 

The
 

recycled
 

powder
 

had
 

more
 

irregular 
 

sintered 
 

broken 
 

rod-shaped 
 

and
 

spherical
 

particles
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than
 

the
 

virgin
 

powder 
 

which
 

is
 

owing
 

to
 

laser-powder-molten
 

pool
 

interaction 
 

Large
 

size
 

powder
 

particles
 

with
 

black
 

circular
 

spots
 

on
 

the
 

surface
 

were
 

found
 

in
 

the
 

powder
 

that
 

was
 

recycled
 

many
 

times 
 

EDS
 

analysis
 

showed
 

that
 

the
 

circular
 

oxidation
 

spots
 

were
 

rich
 

in
 

silicon
 

 Si 
 

and
 

manganese
 

 Mn  
 

The
 

formation
 

of
 

circular
 

spots
 

on
 

the
 

surface
 

of
 

large
 

particles
 

was
 

closely
 

related
 

to
 

O
 

affinity 
 

high-temperature
 

diffusion
 

rate 
 

and
 

O2 partial
 

pressure 
 

The
 

surface
 

microstructure
 

of
 

the
 

powder
 

gradually
 

changed
 

from
 

coarse
 

dendrites
 

to
 

cellular
 

crystals
 

owing
 

to
 

the
 

thermal
 

radiation
 

of
 

the
 

laser 
 

In
 

this
 

study 
 

the
 

irregular
 

particles
 

in
 

the
 

recycled
 

powders
 

were
 

divided
 

into
 

two
 

categories 
 

laser-induced
 

melt
 

ejection
 

particles
 

and
 

gas
 

entrainment-induced
 

irregular
 

particles 
 

The
 

different
 

formation
 

mechanisms
 

of
 

these
 

two
 

types
 

of
 

irregular
 

particles
 

were
 

discussed
 

in
 

detail 
 

respectively 
 

The
 

weak
 

magnetic
 

particles
 

of
 

316L
 

austenitic
 

SS
 

powders
 

produced
 

by
 

phase
 

transformation
 

in
 

SLM
 

were
 

also
 

revealed 

Conclusions The
 

D90
 and

 

D10
 of

 

316L
 

SS
 

powder
 

increased
 

by
 

14 5%
 

and
 

26 5% 
 

respectively 
 

after
 

30
 

recycling
 

times
 

in
 

SLM 
 

The
 

particle
 

size
 

distribution
 

of
 

the
 

powder
 

coarsens
 

with
 

the
 

increase
 

in
 

recycling
 

times 
 

with
 

more
 

rod-shaped 
 

broken 
 

and
 

irregular
 

particles
 

in
 

the
 

recycled
 

powder 
 

The
 

oxidation
 

spots
 

formed
 

on
 

the
 

surface
 

of
 

spherical
 

particles
 

with
 

larger
 

diameters
 

were
 

rich
 

in
 

Si
 

and
 

Mn 
 

The
 

formation
 

mechanism
 

of
 

oxidation
 

spots
 

was
 

mainly
 

determined
 

by
 

element
 

type 
 

O
 

affinity 
 

high-temperature
 

diffusion
 

rate 
 

and
 

oxidation
 

potential 
 

Dendrite
 

content
 

in
 

the
 

surface
 

microstructure
 

of
 

the
 

recycled
 

powders
 

significantly
 

reduced 
 

The
 

irregular
 

particles
 

in
 

the
 

recycled
 

powders
 

were
 

divided
 

into
 

two
 

categories 
 

laser-induced
 

melt
 

ejection
 

particles
 

and
 

gas
 

entrainment-
 

induced
 

irregular
 

particles 
 

The
 

formation
 

mechanisms
 

of
 

the
 

two
 

irregular
 

particle
 

categories
 

were
 

related
 

to
 

the
 

molten
 

pool
 

instability
 

and
 

Ar
 

vortex 
 

respectively 
 

The
 

recycled
 

powders
 

also
 

exhibited
 

weak
 

magnetism
 

owing
 

to
 

recrystallization 
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