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中频-直流磁控溅射铝涂层微米压入特性及低温循环性能
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摘    要: 为预防TC4钛合金紧固件与机身铝合金之间产生电偶腐蚀，采用中频-直流磁控溅射技术在钛合金表面制备铝

涂层，利用SEM、EDS进行微观形貌和成分分析，采用拉伸和划痕法评价涂层结合性能，使用微米压痕法研究涂层硬

度、压痕蠕变和循环力学行为，并对涂层进行低温循环性能测试。结果表明：涂层的拉伸结合强度为61.75 MPa，划痕

结合力为(2.46±0.37) N，70 mN下硬度为(0.348±0.015) GPa。压痕蠕变加载时间由5 s增加到30 s，蠕变位移从87.0 nm减小

至49.3 nm，保载时间由5 s增加到30 s，位移从27.8 nm增大到92.9 nm，硬度随加载及保载时间增加均下降，随循环保载

时间和循环次数增加均降低。当保温时间从1 h增加到6 h，划痕形貌由耕犁状向切削状转变，边缘剥离程度加大，末

端堆积增加；涂层结合力下降，硬度先升高后降低。
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Micro-indentation and Low-temperature Cyclic Properties of Aluminum Coating
Prepared by MF-DC Magnetron Sputtering
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Abstract: To prevent the galvanic corrosion between TC4 titanium fasteners and aluminum alloy of the fuselage, aluminum
coating was prepared on the titanium alloy by MF-DC magnetron sputtering technology. The microstructure and composition
of the as-produced coating were characterized by SEM and EDS. Adherence of the coating to the titanium alloy was evaluated
by tensile and scratch methods. The hardness, indentation creep and cyclic mechanical behaviors of the coating were studied
by micro-indentation, and the low temperature cyclic properties of the coating were tested. The results show that the tensile
adhesive strength and scratch adhesive force are 61.75 MPa and (2.46±0.37) N, respectively. The hardness of the coating is
(0.348±0.015) GPa under the testing force of 70 mN. When the indentation creep loading time increases from 5 s to 30 s, the
creep displacement decreases from 87.0 nm to 49.3 nm. When the holding time increases from 5 s to 30 s, the displacement
increases from 27.8 nm to 92.9 nm. The hardness of the coating decreases with the increases of loading time and holding time.
When the soaking time increases from 1 h to 6 h, the scratch morphologies change from the plough mode to cutting mode, and
groove edge stripping degree increases as well as the scratch end accumulates. Adhesive strength of the coating reduces while
the hardness firstly increases and then decreases.
Keywords: MF-DC magnetron sputtering; aluminum coating; micro-identation; low-temperature cycle; damage mechanism
   
收稿日期：2016-10-08；修回日期：2016-12-16

网络出版日期：2016-12-23 14:48；网络出版地址：http://www.cnki.net/kcms/detail/11.3905.TG.20161223.1448.010.html

通讯作者：陈亚军(1976—)，男(汉)，副教授，博士；研究方向：航空功能涂层制备及失效分析；E-mail：2292598008@qq.com

基金项目：国家自然科学基金(11502285)；中央高校基本科研业务费专项资金(ZXH2011C011)

Fund：Supported by National Natural Science Foundation of China(11502285) and Fundamental Research Funds for the Central
Universities(ZXH2011C011)

引文格式：陈亚军, 黄彦, 胡隆伟, 等. 中频-直流磁控溅射铝涂层微米压入特性及低温循环性能[J]. 中国表面工程, 2017, 30(1): 83-92.
CHEN Y J, HUANG Y, HU L W, et al. Micro-indentation and low-temperature cyclic properties of aluminum coating prepared by MF-DC
magnetron sputtering[J].China Surface Engineering, 2017, 30(1): 83-92.

第 30 卷  第 1 期 中  国  表  面  工  程 Vol. 30 No. 1
2017 年 2 月 CHINA SURFACE ENGINEERING February 2017

http://dx.doi.org/10.11933/j.issn.1007-9289.20161008001


0    引　言

现代飞机所用紧固件重量占飞机总重的5%~
6%，TC4钛合金因其高比强度及较宽的工作温度

范围在航空紧固件领域应用广泛[1-3]。但由于TC4
钛合金与机身铝合金材料之间电位差较大，直接

接触容易产生电偶腐蚀[4]，故需要在其表面制备铝

涂层来阻隔紧固件与腐蚀介质的直接接触，起到

阳极保护作用。

对大功率磁控溅射微米级铝涂层的微观力学

行为的表征及评价是目前航空功能涂层研究的热

点之一[5-7]。Wang Y B等[8]使用恒载压入技术研究

了锌涂层的压入蠕变行为。Liang Z Q等[9]对单晶

蓝宝石进行划痕试验，研究划痕轨迹韧脆转变机

理。Momber A W等[10]使用拉伸法对环氧聚胺涂层

在–60 ℃低温环境下的结合性能进行了评价。王

丽凤等[11]采用循环加卸载压痕法研究最大载荷对

SnAgCu钎料微焊点压痕形貌及压痕蠕变的影响。

董彩常等[12]对铝涂层腐蚀行为进行了研究，海水

环境中铝涂层可以有效阻止腐蚀介质向涂层内部

渗透。但是上述研究大部分是针对涂层单一性能

的测试及表征，而从微观力学角度综合定量评价

铝涂层结合性能、压痕蠕变、循环力学以及工程环

境下低温循环性能的相关报道却较少。

文中采用中频-直流磁控溅射技术在航空用

TC4钛合金表面制备铝涂层，该涂层被用作某型

飞机结构紧固高锁螺栓的表面防护。由于飞机服

役过程中，在各种环境载荷作用下，涂层和基体

材料在热力学性质上的差异可能导致应力状态变

化，从而导致结合力下降，因此首先使用拉伸法

和划痕法对涂层的结合性能进行评价。其次，为

评价涂层综合力学性能，进行微米压痕测试。再

次，飞机服役期间分别处在高空巡航低温环境和

地面停场常温环境中，为评价交变温度对涂层的

影响，进行低温循环试验，研究其对应的性能和

失效机理。最后使用扫描电镜和能谱分析仪对涂

层表面、截面形貌及元素组成进行观察和分析。

1    材料和方法

1.1    铝涂层的制备

采用贵州航天精工有限公司的PVD12512真空

镀膜系统制备铝涂层。基体材料选用TC4钛合

金，其成分为(w /%)：5.5%~6.8% Al；3.4%~

4.5% V；0.30% Fe；0.10% C；0.05% N；0.015% H；

0.02% O；Ti余量。试样尺寸Φ 25.4 mm×5 mm。

溅射靶材为纯度99.99%的圆柱形铝靶。

铝涂层制备采用中频-直流磁控溅射法，铝涂

层结构分为铝结合层和铝耐蚀层：使用高能量的

中频磁控溅射制备与基体相结合的铝结合层，提

高涂层的致密性；使用直流磁控溅射制备铝耐蚀

层，提高沉积效率并节约成本。该制备方法综合

考虑了涂层质量与制备成本，适合工业应用。

为提高涂层与基体间的结合性能，首先将试

样放置于乙醇中进行超声清洗去除表面油污，随

后将试样固定。抽真空至6.0×10−3 Pa，启动加热，

温度达到150 ℃后保持30 min。然后向真空室通入

高纯氩气，使真空度达到1.5~2.0 Pa，调节轰击电

压至900 V，辉光放电产生氩离子轰击净化工件表

面，轰击时间为30 min。制备铝结合层的中频磁

控溅射阶段，首先关闭偏压，将偏压和占空比归

零，然后调节中频偏压至−300 V，中频电流30 A，

保持30 min。制备铝耐蚀层的直流磁控溅射阶

段，调整偏压为−100 V，先开两台直流，调整直

流电流为25 A；关闭中频磁控溅射，再开另外两

台直流，调整直流电流到25 A；溅射时间为2.5 h。

1.2    涂层性能测试及微观表征

为了满足某型飞机结构紧固件功能涂层的测

试标准要求，分别使用拉伸法和划痕法对涂层结

合性能进行评价。拉伸法选用E-7胶作为粘接剂，

将涂层试样与对偶件对心粘结后在100 ℃下保温

固化3 h，再使用Instron 5982万能电子试验机按

ASTM C633标准对冷却后试样进行测试。划痕试

验使用B r u k e r  U M T - 1微米设备采用A S T M
C1624标准进行测试，采用线性加载，最大载荷为

5 N，划痕时间为80 s，划痕长度为3 mm。

参考ISO 14577进行微米压痕测试。首先通过

改变载荷(50、60、70、80、90和100 mN)进行3×3矩
阵试验，获得适合的压入深度，从而确定涂层硬

度；然后分别改变加载时间(5、15和30 s)和保载时

间(5、15和30 s)，研究涂层压痕蠕变行为；最后分

别进行2组试验研究涂层循环力学行为：① 循环

次数 1 0 次，保载时间 0  s ，载荷 5 0 ， 1 0 0 和

200 mN；② 循环次数10次，载荷100 mN，保载

时间0，10和20 s。
低温试验参考美国空军制定的涂层加速试验
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环境谱及试验程序[13]，模拟飞机巡航-停场阶段的

温度变化。低温温度为飞机高空巡航阶段高锁螺

栓实际承受温度，对于巡航高度10 000 m左右的

飞机而言，其值约为–63 ℃。低温保温时间根据

行业测试要求，将其分为短途、中途和长途，分别

选取1、3和6 h。使用室温模拟飞机停场阶段温度，

其保温时间设置为1 h，低温-室温循环次数为5次。

2    结果与讨论

2.1    涂层的表面形貌

涂层表面致密，团簇细小，团簇间有微孔

洞，如图1(a)箭头所示。图1(b)为图1(a)白框所示

涂层表面的能谱分析，涂层表面只出现Al峰，说

明涂层主要成分为Al元素。微孔洞形成原因如

下：涂层沉积过程中，铝原子首先在基体表面上

沉积形成岛状结构，岛状结构逐渐聚集形成细小

团簇。而在涂层生长后期，表面团簇由于高能粒

子迁移而不断聚集长大，形成更大的团簇，在扫

描电镜下表现出颗粒状，涂层表面粗糙度增加，

从而形成微孔洞。

2.2    涂层的截面形貌

由图2(a)可知，涂层致密，较为均匀地覆盖在

基体表面，涂层与基体间存在明显界限，涂层厚

度为(11.8±1.3) μm。采用线扫描对涂层截面加以

分析，研究由涂层延伸到基体方向上Al、Ti、V元

素分布的情况，扫描方向如图2(a)白色箭头(Line
scan)所示。由图2(b)可知，Al元素集中在涂层，

呈连续梯度分布，且沿着结合界面向基体方向含

量呈递减趋势；Ti元素集中在基体，沿基体方向

含量逐渐升高；由于V元素含量少，其沿涂层-基
体界面变化不明显，但在基体侧含量稍高。

2.3    涂层的结合性能

拉伸试样的断面形貌如图3所示，测得涂层平

均结合强度为61.75 MPa。由图4可知，光镜下划

痕形貌和摩擦力临界突变点对应良好。结合划痕

形貌变化，通过摩擦力曲线找出临界点确定结合

力。临界点将划痕分为两个阶段，临界点之前为

划痕前期，之后为划痕后期。临界点处法向力

(2.46±0.37) N即为涂层结合力。

划痕呈现出3种形貌：划痕前期的类椭圆形

 
图 1   涂层的表面形貌及能谱

Fig.1   Surface morphology and EDS of the coating

 
图 2   涂层的截面形貌及能谱

Fig.2   Cross section morphology and EDS of the coating
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貌、波浪状形貌以及划痕后期的耕犁状形貌。如

图5(a)所示，划痕被分割为多个周期性小划痕。这

是因为：划痕初期作用法向力较小，压入深度

小，划痕头和涂层间断接触，导致划痕头不断抬

起和再次压入。类椭圆划痕局部出现水滴状形

貌，该特殊形貌产生与划痕头切向力作用引起涂

层局部撕裂有关。图5(b)为以虚线为界的类椭圆状

向波浪状形貌的转变。形貌转变原因是：法向力

增大，划痕头与试样完全接触产生连续波浪状划

痕，轨迹的周期性特质得到保持。波浪状形貌局

部出现微裂纹，分析其产生原因：划痕头接触表

面产生剪切应力，划入涂层时剪切应力在划痕头

累积，并随着法向力的增加而增大，从而划痕头

前端材料变形加剧，局部应力集中及能量增加。

为释放该能量并减小涂基系统自由能，涂层内部

缺陷处产生微裂纹。

图5(c)所示为以白色虚线为界的划痕形貌显著

变化，此时周期性形貌消失，出现耕犁形貌，即

 
图 3   拉伸试样的断面形貌

Fig.3   Fracture morphology of the tensile specimens

 
图 4   涂层划痕形貌及结合力

Fig.4   Scratch morphology and adhesive force of the coating

 
图 5   涂层表面划痕形貌及能谱

Fig.5   Scratch morphologies and EDS of the coating
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沟槽出现大量与划痕方向平行的直线。分析其原

因：由于铝的剪切强度较低，此阶段划痕头施加

的剪切力已大于铝涂层的剪切强度。图5(d)为
图5(c)白框区域EDS能谱，除了Al以外，能谱中还

出现了Ti和V，初步推测此时涂层部分划破。

2.4    涂层的微米压痕

由于微米尺度涂层压痕测试结果受载荷和压

入深度影响较大，因此为保证硬度值分散性小，

同时满足压入深度为涂层厚度1/10~1/7的测试要求

(涂层厚度为(11.8±1.3) μm，压入深度应在1.18~
1.69 μm范围内)，进行相关预试验，得到压入深度

与硬度随载荷的变化规律。由图6载荷-压入深度

曲线可知：50、60和70 mN对应的压入深度满足要

求；又由载荷-硬度曲线可知，载荷增大，硬度提

高，该现象与压痕尺寸效应有关[14]，同时其数据

分散性减小。综合分析，确定70 mN作为涂层硬

度载荷，测得涂层硬度为(0.348±0.015) GPa。

为研究压痕蠕变行为，固定载荷70 mN，分

别改变加载时间和保载时间。由图7(a)可知，加载

时间由5 s增大到15 s，保载阶段的压入位移增量

(即蠕变位移)由87.0 nm减小到49. 8 nm；加载时间

增大到30 s，蠕变位移略减小至49.3 nm。这是因

为：加载时间较短为5 s时，材料来不及发生塑性

变形，部分塑性变形得不到充分释放，从而在保

载阶段释放出来，因而蠕变位移较大。加载时间

由15 s增长到30 s，此时加载过程中塑性变形趋向

稳定，保载阶段塑性变形减小，蠕变位移变化平

稳。加载时间从5 s增加到30 s，硬度由0.354 GPa
减小到0.351 GPa，降低1.1%。

由图7(b)可知，固定加载时间15 s，保载时间

由5 s增大到30 s，蠕变位移由27.8 nm增大到

92.9 nm；硬度由0.382 GPa减小到0.338 GPa，降低

11.4%，因而保载时间对硬度有更大的影响。这是

因为：随着保载时间增加，压痕蠕变位移增加，

从而使接触面积增大，硬度降低。

为研究涂层循环力学行为，固定加载时间15 s
和循环次数10次，分别改变载荷和保载时间。

图8(a)为载荷分别为50、100和200 mN条件下的载

荷-深度曲线，可知压入深度和压痕面积随着载荷

的增加而增大。但是载荷大小对载荷-位移曲线形

状影响不大，即多次加载后同一载荷下的曲线形

状基本保持不变，说明涂层较均匀。图8(b)为
图8(a)在100 mN下载荷-深度曲线局部放大图，在

一个循环周期中，加载曲线与卸载曲线不重合，

而是形成了一个迟滞回环，迟滞回环的面积表征

每个循环内的能量。载荷增加，迟滞回环面积相

应增大，涂层抵抗塑性变形能力减弱，损伤累积

增加。固定载荷100 mN，保载时间分别为10 s和
20 s条件下载荷-深度曲线分别如8(c)(d)所示，保

载时间延长，最终压入深度增大，说明涂层在保

 
图 6   不同载荷下涂层的压入深度和硬度

Fig.6   Depth and hardness of the coating under different loads

 
图 7   涂层的压痕蠕变行为曲线

Fig.7   Indentation creep behaviour curves of the coatings
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载阶段发生蠕变位移且随着保载时间增加而不断

增大。此外，保载时间增加，迟滞回环的面积增

大，表明塑性变形即损伤累积增加。

采用压痕硬度表征材料抵抗弹性和塑性变形

能力。由图9可知随着保载时间增加，硬度下降，

分析其原因是：铝涂层较软，抵抗蠕变能力较

弱。压痕硬度随着加载次数的增加而降低，这是

因为第一次加载后，循环加卸载造成位错结构重

排[15]，降低了进一步变形的阻力，从而使硬度呈

下降趋势。

2.5    涂层的低温循环性能

首先研究不同低温保温时间对涂层表面形貌

的影响。低温循环试验后涂层表面整体性保持良

好，没有出现分离剥落现象。由图10(a)(c)(e)可
知：涂层表面颗粒细小均匀，局部存在凹坑。

图10(b)(d)(f)分别为图10(a)(c)(e)所示白框区域凹坑

的微观形貌。可以看出，保温时间为1 h时，凹坑

内出现大量细小均匀的孔洞(图10(b))；保温时间

增大至3 h，凹坑内白色虚线所示孔洞尺寸增大，

凹坑边缘出现裂纹(图10(d))；保温时间为6 h时，

出现贯穿整个凹坑长裂纹，同时凹坑内孔洞尺寸

进一步增大(图10(f))。
究其原因：涂层表面局部凹坑及微裂纹形成

与涂层不同部位升温速度差异和应力累积有关。

处于室温环境(约25 ℃)时，涂层表面升温速度大

于中间位置，升温膨胀导致局部凹坑的形成。由

 
图 8   涂层的循环力学行为曲线

Fig.8   Cyclic mechanics behaviour curves of the coatings

 
图 9   载荷100 mN，加载时间15 s时不同保载时间下硬度与加

载次数的关系

Fig.9   Hardness relationships with cycles of different hold time
under load of 100 mN and loading time of 15 s
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于涂层表面铝为柱状晶结构，柱状晶之间存在间

隙，当试样由–63 ℃低温环境突然放置室温时，

间隙周边产生微应力并在尖端处集中。室温环境

中，该应力不能及时释放，从而在下一次循环中

得到累积，导致裂纹优先在涂层表面凹坑边缘扩

展。低温保温时间增加，应力累积增大，最终形

成贯穿凹坑的长裂纹。

图11(a)(b)(c)中箭头所示摩擦力-划痕距离曲线

特殊变化点和划痕失效局部特征对应良好。由

图11(a)可知，保温时间为1 h时，临界点之后的摩

擦力曲线相对光滑，沟槽耕犁状形貌消失，划痕

边缘没有明显损伤；如图11(b)所示，低温保温时

间为3 h时，摩擦力曲线出现明显斜率变化，其对

应划痕沟槽内及边缘出现大量孔洞；低温保温时

间增加到6 h，图11(c)箭头所示摩擦力曲线处突

起，意味着划痕过程中可能出现涂层边缘剥离，

图11(c)中SEM沟槽边缘涂层分层证实了该推测，

并与Wheeler J M[16]的研究相符。

如图12所示，随着低温保温时间由1 h增大到

6 h，涂层结合力从(2.26±0.13) N下降至(1.53±0.38) N，

均小于室温下的结合力(2.46±0.37) N；涂层结合强

度从53.73 MPa下降至30.94 MPa，均小于室温下

的结合强度61.75 MPa。
不同低温保温时间对划痕末端形貌的影响规

 
图 10   不同低温保温时间涂层的表面形貌

Fig.10   Surface morphologies of the coatings under different low-temperature soaking time

 
图 11   不同低温保温时间下涂层表面划痕形貌

Fig.11   Scratch morphologies of the coatings under different low-temperature soaking time
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律如图13所示。低温保温时间增大，涂层形貌由

耕犁模式向切削模式转变，沟槽边缘涂层剥离程

度增大，划痕末端堆积增多。如图13(a)所示，未

经低温循环涂层沟槽内出现大量与划痕方向平行

的白线，呈现出耕犁形貌，划痕末端没有明显堆

积；如图13(b)所示，保温时间1 h时，耕犁状形貌

消失，压头两侧和前端出现部分材料堆积，划痕

末端开始有部分涂层堆积；如图13(c)所示，随着

保温时间进一步增大，划痕沟槽内和边缘出现孔

洞；如图13(d)所示，保温时间增大到6 h，划痕末

端涂层堆积明显增多。

分析表明：划痕末端堆积与压缩切应变引发

的塑性流动有关。随着保温时间增大，涂层表面

致密性降低，缺陷增多，耕犁阶段划痕头的剪应

变引发材料塑性流动增大，从而划痕末端形成堆

积增多。保温时间6 h时，压头前端产生足够的流

动物质，导致涂层材料与基体分离，形成切屑。耕犁

阶段的划痕变形现象与断裂韧度性质有关[17]。

由图14可知，随着保温时间增加，涂层硬度

呈现先增大后减小的趋势，即低温保温时间为3 h时，

涂层硬度达到最大值(0.369±0.022) GPa；保温时间

6 h时，涂层硬度小幅下降至(0.361±0.010) GPa。
不同低温保温时间下涂层硬度值变化与涂层内部

组织空位和位错有关[18]：在低温循环过程中，急

剧的温度变化导致涂层内部组织变化，涂层中不

同取向晶粒相互挤压，导致其内部结构发生微变

形，从而使涂层组织中空位逐渐减小，位错逐渐

 
图 12   不同低温保温时间下涂层的结合力

Fig.12   Adhesive force of the coating under different low-
temperature soaking time

 
图 13   不同低温保温时间涂层表面划痕末端形貌

Fig.13   Scratch end morphologies of the coatings under different low-temperature soaking time
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增多，涂层抗塑性能力增强，硬度提高。但是，

当保温时间过长，一方面在长时间的低温环境

中，晶粒取向相同的空位会发生聚集，产生大量

空位，空位在涂层内应力的作用下产生崩塌；另

一方面，空位崩塌会阻碍位错运动，从而位错浓

度降低，涂层硬度减小。

3    结　论

通过中频-直流磁控溅射在TC4钛合金表面制

备铝涂层。对涂层结合性能、微米压痕，低温循环

性能进行了研究，主要得到以下结论：

(1) 中频-直流磁控溅射制备涂层表面致密，

团簇细小。涂层厚度为(11.8±1.3) μm，拉伸法测

得结合强度(61.75±1.32) MPa，划痕法测得结合力

(2.46±0.37) N。划痕前期呈现出类椭圆形貌和波浪

状形貌，划痕后期转变为耕犁状形貌。微米压痕

测得涂层硬度为(0.348±0.015) GPa。
(2) 压痕蠕变加载时间由5 s增加到30 s，蠕变

位移从87.0 nm减小至49.3 nm；当保载时间由5 s增
加到30 s，位移从27.8 nm增大到92.9 nm；硬度随

加载及保载时间增加均下降，但保载时间对其影

响更大。循环力学试验中，载荷增大迟滞回环面

积增大，损伤累积增加；保载时间增加，蠕变位

移增大，硬度降低；循环次数增加，硬度下降，

该现象与循环加卸载造成位错结构重排有关。

(3) 低温循环试验后，涂层表面局部存在凹坑

和微裂纹，该现象与低温循环中试样不同部位温

度变化速率差异和应力累积有关。低温保温时间

由1 h增大到6 h，涂层结合力从(2.26±0.13) N下降

至(1.53±0.38) N，均小于室温下的结合力。低温保

温时间增加，沟槽边缘涂层剥离程度增大，划痕

末端堆积增加；涂层硬度先升高后降低，保温时

间3 h硬度达到最大值(0.369±0.022) GPa，其变化

趋势与涂层内部组织空位和位错有关。
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