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石墨靶溅射时间对Ta-C涂层性能的影响

黄 彪，张而耕，周 琼，陈永康
(上海应用技术大学，上海物理气相沉积(PVD)超硬涂层及装备工程技术研究中心，上海 201418)

摘  要：采用脉冲磁控溅射在YG10硬质合金基体上制备Ta-C(Tetrahedral amorphous carbon)涂层，通过控制石墨靶溅射时间

制备得到不同性能的Ta-C涂层，采用扫描显微镜、纳米压痕仪以及拉曼光谱仪分析了Ta-C涂层的表面形貌、硬度以及sp3与

sp2比例，并选取三个典型参数制备Ta-C涂层铣刀进行干式铣削2A50铝合金实验，验证所选石墨靶溅射时间制备的Ta-C涂

层的优劣。结果表明：随着石墨靶溅射时间从40 min到80 min逐渐增加，Ta-C涂层的表面形貌质量、硬度、sp3含量以及切

削性能呈现先上升后下降的趋势，石墨靶溅射时间55 min制备的Ta-C涂层综合性能最好，硬度达到86.9 GPa，sp3含量较高。

石墨靶不同溅射时间制备的Ta-C涂层表面形貌、硬度以及sp3与sp2比例有较大差别，选择合适的溅射时间制备Ta-C涂层工件

至关重要，本项研究中石墨靶溅射55 min制备的Ta-C涂层综合性能最优，使用寿命最长，切削性能最好。
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Effect of Sputtering Time of Graphite Target on Properties of Ta-C Coating

HUANG Biao, ZHANG Ergeng, ZHOU Qiong, CHEN Yongkang
(Shanghai Engineering Research Center of Physical Vapor Deposition (PVD) Superhard Coating and Equipment, Shanghai Institute 

of Technology,Shanghai 201418, China)

Abstract: The work aims to study the effect of sputtering time of graphite target on the properties of Ta-C coating prepared by pulsed 
magnetron sputtering on cemented carbide (YG10). The SEM, nanoindentation and Raman spectrometer were used to analyze the surface 

morphology, hardness and ratio of sp3 to sp2, then three time points were chosen to deposit Ta-C coating on the milling cutter for dry-type 

milling of 2A50 aluminum alloy. The advantages and disadvantages of Ta-C coating were observed. The results show with the increase of 

sputtering time from 40-80 min, the surface morphology, hardness, sp3 content and cutting performance of Ta-C coating increased first and 

then decreased. The Ta-C coating prepared by sputtering for 55 min has the best properties: the hardness reached 86.9 GPa and the sp3 content 

was relatively high. Thus, the surface morphology, hardness and the ratio of sp3 to sp2 of Ta-C coating prepared by graphite target sputtering 

for different time are quite different. It is very important to select the suitable sputtering time to prepare Ta-C coating. In this study, the Ta-C 

coating prepared by graphite target sputtering for 55 min has the best performance, the longest service life and the best cutting performance.
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0   引 言

      类金刚石(DLC)膜主要是由sp3、sp2键相互混杂

的三维网络结构，根据碳来源的不同，可以制备得

到两类不同的DLC膜，一类是无氢非晶碳膜(Ta-C

膜)，另一类是含有氢元素的涂层膜即含氢非晶碳

膜[1-4]。Ta-C膜的sp3键含量为80%~90%，主要成分

为四面体碳结构(tetrahedral carbon)，其具有类似于

金刚石薄膜的优良性能，如摩擦系数低、硬度高、

耐磨性好以及化学稳定性好等特点，从而作为抗磨

减摩涂层应用于航空航天、医学以及有色金属切削
等领域[5-9]。
       Ta-C涂层是类金刚石涂层中的一类，属于无氢
非晶碳膜，其由碳原子之间的具有方向性和饱和性
的共价键构成[10-12]。共价键中的σ键与π键的比例、
分布状态对Ta-C涂层中sp3键与sp2键比例等起着决
定性的作用，而sp3键与sp2键比例对Ta-C涂层的性
能有着较大影响，一般四面体结构的sp3键含量越
高，涂层的硬度越高，耐磨性越好，切削性能越
好[13-17]。脉冲磁控溅射以sp2结构的石墨靶为原料
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制备sp3与sp2共存的Ta-C涂层，且不同制备方法、

不同沉积工艺参数制备出来的Ta-C涂层的sp3键与

sp2键比例不同[18-22]。因此，猜想石墨靶溅射时间对

Ta-C涂层中sp3键含量及机械性能有影响，并设计

实验进行研究验证，研究石墨靶不同溅射时间对

Ta-C涂层中sp3含量以及机械性能的影响，此外，

至今并没有研究给出石墨靶溅射时间与Ta-C涂

层机械性能之间的明确关系，因此，本项研究对

Ta-C涂层制备工艺改善以及进一步的发展具有指

导意义。

1   实验方法

1.1  基体材料及涂层设计

      针对Ta-C涂层存在内应力大、结合强度不高等

不足，充分考虑到Ta-C涂层与基体之间因为热膨胀

系数差、涂层本征应力造成涂层应力大以及工业运

用等诸多方面，本项研究选用基体材料为YG10硬

质合金(尺寸为16 mm × 16 mm × 3 mm)和两刃硬质

合金铣刀(尺寸为φ8 mm × 75 mm)，并设计基体、

Ti打底层、Ti和C混合过渡层以及Ta-C涂层这样的

四层梯度结构，如图1所示。

1.2  涂层制备

      本项研究采用脉冲磁控溅射技术，靶材为直径

49 mm纯度99.9%的Ti靶和直径49 mm纯度99.9%石

墨靶，在通入Ar2的真空炉腔内制备Ta-C涂层。涂

层制备之前对基体进行进行抛光、酒精清洗、蒸馏

水清洗、烘干处理，用于去除基体表面的杂物，预

处理完成的基体放置在托盘上送入脉冲磁控溅射设

备(型号：PLASMAADS400)炉腔内。首先抽至本底

真空1 × 10-6 Pa，然后通入氩气到真空度8 × 10-5 Pa，

氩气通入流量为50 sccm，电离电压2000 V，基体在

500 V偏压下经过氩离子刻蚀20 min，进一步去除基

体表面的杂物并达到活化基体表面的目的，然后Ti靶

以15 Hz的溅射频率进行溅射，溅射时间为5 min，并

通过阳极过滤之后沉积到基体表面作为涂层的打底

层；随后Ti靶和石墨靶同时以脉冲频率为15 Hz的溅

射频率下进行溅射3 min，通过阳极过滤之后沉积到

Ti打底层表面，最后通过控制石墨靶溅射时间制备

不同性能的Ta-C涂层。根据实验室先前其他涂层

制备的研究成果溅射时间60 min时涂层性能较优，

所以这里从40 min到80 min，每隔5 min选取一个参

数，沉积参数如表1。

图1  涂层结构设计示意图
Fig.1 Schematic diagram of coating structure

表1  Ta-C涂层沉积参数
Tab.1 The deposition parameters of Ta-C coating

Ta-C·coating

Mixed·Ti·and·C
Ti

Substrate

Voltage /V Current /A Ar2 /L·min-1 Pulse /Hz Distance /cm

120 25 38.2-50 15 28

2   实验结果及讨论

2.1 表面形貌

      采用光学显微镜(型号为GSX-500)观察石墨靶

不同溅射时间所制备的Ta-C涂层表面形貌如图2所

示。由图可见，随着石墨靶溅射时间的改变Ta-C涂

层表面呈现出不同的形貌，石墨靶溅射40 min(a图)制

备的Ta-C涂层表面有大量的深且宽的小孔，表面

较粗糙，随着溅射时间的增加，Ta-C涂层表面的

小孔逐渐被靶材溅射出来的膜材粒子填平，小孔逐

渐复合，到溅射时间55 min(d图)时，形成完整、致

密的Ta-C涂层，表面平整光滑，而随着溅射时间

的进一步增加，涂层表面质量有下降的趋势，石墨

靶溅射时间60 min(e图)制备的Ta-C涂层表面局部

出现较大的空洞，并且数量孔洞进一步增加，当溅

射时间到80 min(i图)时，涂层表面空洞较大且多，

可以明显看出表面组织呈疏松状态。

2.2  硬度

     采用纳米压痕仪(型号：海思创TI950)测试Ta-C

涂层的硬度，加载力5 mN，加载时间7 s，保载时间

2 s，卸载时间5 s。纳米压痕测试经过加载、保持

以及卸载三个阶段，加载时，压头压入样品表面，

材料由弹性变形逐渐转到塑性变形，随着载荷不断

加大，压头压入材料表面的深度增加，当载荷达到

最大值后，移除载荷。在卸载过程中，仅弹性位移

恢复，因此硬度及弹性性能即可从卸载曲线中分析

得到[23-24]。石墨靶溅射时间从40 min到80 min，每

隔5 min制备的Ta-C涂层的纳米硬度如图3所示。

     如图3所示涂层硬度呈先加速上升后缓慢下降的

趋势，从石墨靶溅射40 min对应的49.3 GPa加速上

升到溅射55 min制备的86.9 GPa，随后缓慢下降到

溅射80 min制备的70.6 GPa。原因如下：当石墨靶

溅射时间为40 min时，基体表面未形成完整、致密

的Ta-C薄膜，缺陷较多，分子有序度较低，造成

黄彪 等：石墨靶溅射时间对Ta-C涂层性能的影响
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杂化程度低，sp3含量较低，sp2含量较高，当受到

外部作用力时层状结构的sp2杂化碳层发生侧滑是

造成测试硬度较低的主要原因；随着溅射时间的逐

渐增加，硬质合金基体表面逐渐形成完整、致密的

Ta-C涂层，缺陷减少，有序度增加，分子之间碰撞的

几率变大，有利sp3键的形成，硬度上升至86.9 GPa；

而随着时间的进一步增加，完整、致密的Ta-C薄

膜热膨胀系数小、弹性模量大，从靶材溅射过来的

高能涂层粒子不易于在其表面附着，且高能粒子轰

击原有的Ta-C薄膜，使原来形成的涂层膜变得疏

松，缺陷增加，硬度下降。

2.3  拉曼光谱测试

      本项研究所使用的拉曼光谱仪型号为B&WTek 

BWS465-532S Raman spectro photometer (USA) ，入射光

线波长为532 nm。测试石墨靶溅射时间从40 min

到80 min，每5 min一个间隔制备的Ta-C涂层的

拉曼光谱图如图4所示，由于同一个拉曼光谱图中显

示9组数据造成数据重叠无法进行观察和分析，这里

将测试数据分布到两个拉曼光谱图中，40 min到

60 min制备的Ta-C涂层拉曼关谱图如图4(a)，60 min

到80 min制备的Ta-C涂层拉曼关谱图如图4(b)所示。

图2  石墨靶不同溅射时间制备的Ta-C涂层显微图像
Fig.2 Micrographs of the Ta-C coating with different deposition time

图3  涂层硬度测量结果
Fig.3 Coating hardness measurement results
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如图4(a)石墨靶溅射时间40 min到60 min的拉曼光谱

可见，随着溅射时间的增加Ta-C涂层的拉曼光谱图

中G峰的位置先左移后右移的趋势，从溅射40 min

到55 min时G峰位置往左移动，溅射时间60 min时G

出现往右移动。如图4(b)石墨靶溅射时间从60 min

到80 min制备的Ta-C涂层的拉曼光谱图中，G峰位

置呈现出持续往右移动的趋势。石墨靶溅射时间

从40 min到80 min制备的Ta-C涂层的拉曼光谱图

中G峰位置呈现先左移后右移动的趋势，从40 min到

55 min时G峰位置往左移动，Ta-C涂层中的sp3比例

呈现出增长趋势，55 min到80 min时G峰位置往右

移动，Ta-C涂层中的sp3比例呈现出下降的趋势。

      为了进一步验证石墨靶溅射时间从40 min到80 min

制备的Ta-C涂层中sp3含量的变化，对拉曼光谱图进行

拟合之后高斯分峰，分出D峰和G峰。高斯分峰之

后得溅射时间40 min到80 min制备的Ta-C涂层的D

峰位置、G峰位置、D峰半峰宽数值、G峰半峰宽

数值以及I(D)/I(G)的比值如表2所示。从表可见，D

峰位置在1390 cm-1左右浮动，G峰位置在1560 cm-1

左右浮动，证明拟合、高斯分峰得到的数据具有有

效性。

      石墨靶溅射时间从40 min到80 min制备的Ta-C

涂层进行高斯分峰之后D峰(a)与G峰(b)位置如图5

所示，从图5(a)可见，溅射时间从40 min到80 min 

D峰位置变化无明显规律，从图5(b)可见，G峰的

位置从溅射时间40 min的1565.8 cm-1降到溅射时

间55 min的1561.2 cm -1，然后持续上升到溅射80 

min的1564.5 cm-1，呈现出数值位置先降低后升高

的趋势，这与图4不同溅射时间制备的Ta-C涂层

拉曼光谱图中的变化保持一致。

      石墨靶溅射时间从40 min到80 min制备的Ta-C

涂层拉曼光谱图进行高斯分峰之后I(D)/I(G)的比值如

图6所示，如图可见，溅射时间从40 min到80 min时

I(D)/I(G)的值呈现出先减少后升高的趋势，从溅射

40 min时对应的0.71下降到溅射55 min时的0.38，

然后持续上升到80 min时的0.56。 

      综上所述，石墨靶溅射时间从40 min到80 min

每隔5 min取一个参数点制备的Ta-C涂层的拉曼

光谱图中G峰的变化趋势为先往靠近D峰方向移

动后远离D峰，面积比I(D)/I(G)的值呈现先减少后

增加的趋势。其原因在于石墨靶溅射40 min制备

的Ta-C涂层，未形成完整、致密的薄膜，分子之

间间隙较大，碰撞几率较小，形成sp3杂化的几率

低，所以涂层中的sp3含量较低；而随着溅射时间

图4  拉曼光谱图
Fig.4 Ramanspectra

表2  拉曼光谱结果
Tab.2 The results of Roman spectra
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(b)

40 min 45 min 50 min 55 min 60 min 65 min 70 min 75 min 80 min

D-peak center 1394.3 1389.1 1393.2 1389.1 1389.7 1396.4 1387.6 1399.8 1395.4

D-peak FWHM 287.4 235.3 177.4 153.8 187.2 201.3 198.9 212.3 211.8

G-peak center 1565.8 1565.7 1563.9 1561.2 1562.5 1563.6 1563.8 1564.1 1564.5

G-peak FWHM 138.4 143.5 148.2 157 154.3 155 157.2 157.8 155.7

I(D)/I(G) 0.71 0.62 0.45 0.38 0.43 0.44 0.47 0.53 0.56
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的逐渐增加，硬质合金基体表面的Ta-C薄膜逐渐

趋于完整、致密，分子之间的间隙降低，有序度增

加，分子之间的碰撞几率增加，杂化程度增高，

sp3含量上升，导致G峰位置逐渐往D峰移动，I(D)/

I(G)比值逐渐减少；随着溅射时间的进一步增加，

从靶材溅射出经过电磁场加速的高能粒子对完整、

致密的Ta-C薄膜进行轰击，逐渐破坏了其原有的

结构，组织变得疏松，sp3含量下降，导致G峰位置

远离D峰，I(D)/I(G)比值逐渐升高。

2.4  切削实验

      根据上述研究表面质量、硬度以及拉曼测试结

果，选取具有典型代表的溅射时间为45 min、55 min

以及65 min制备Ta-C涂层刀具，并与无涂层刀具

做对比，研究溅射时间对Ta-C涂层切削运用的影

响。本次切削实验VMC-1000ΙΙ机床为载体，切

削材料为2A50铝合金，采用干式切削。切削参数如

下：af = 0.05 mm，轴转速n = 3980 rev/min，ap = 2 mm。

在实验的过程中，每切削10 m取下刀具测量刀具前刀

面磨损量。当铣刀出现异常震动切削现象时，判定

铣刀失效，并记录铣刀的加工距离。由于切削实验

收到切削环境等许多因素的影响，本次实验重复3

次，最终获得的数据都是3次重复实验的平均值。

本次Ta-C涂层刀具切削铝合金工件表面粗糙度测

量使用的仪器为手持式粗糙度仪TR220，具有极

小的分辨率0.001 μm，测量范围覆盖4个数量级

Ra0.005 μm-16 μm。

2.4.1  刀具寿命

      石墨靶不同溅射时间制备的Ta-C涂层铣刀切削

2A50铝合金后刀面磨损宽度与加工距离的关系如

图7所示。石墨靶溅射时间为45 min、55 min的两

条曲线都符合刀具磨损的三个阶段：切削初期由于

刀具处于磨合阶段磨损快速增加，切削中期由于

刀具处于平稳切削磨损平稳，切削后期刀具急剧磨

损。石墨靶溅射时间为65 min的Ta-C涂层铣刀由

于在切削过程中铣刀出现涂层剥落，所以其磨损曲

线并不满足初期磨损、正常磨损以及剧烈磨损三个

阶段的变化趋势。

      石墨靶溅射时间为45 min的铣刀较溅射时间为

55 min、65 min的铣刀在磨损初期后刀面平均磨损

宽度大，在于石墨靶溅射时间为45 min的Ta-C涂

层铣刀表面沉积的涂层比较薄，Ta-C涂层表面空

洞较多，表面较粗糙，以致Ta-C涂层铣刀在切削

加工过程中由于涂层受力不均匀磨损速度较快；石

墨靶溅射时间为65 min制备的铣刀在磨损初期之后

直接进入急剧磨损状态，在于溅射时间为65 min制

备的Ta-C涂层内应力较大，在受到切削力时出现

涂层剥落现象；石墨靶溅射时间为45 min的铣刀平

稳磨损阶段较溅射时间55 min短，在于溅射55 min

沉积的涂层致密、均匀，切削过程中受力均匀，磨

损较慢。三种铣刀切削失效距离如表3。

     如表3所示，石墨靶溅射时间为55 min的铣刀切削

图5  D峰与G峰位置
Fig.5 The positions of D peak and G peak

40 50 60 70 80
1386

1388

1390

1392

1394

1396

1398

1400

 

 

D-
pe

ak
 ce

nt
er

(
cm

-1
)

Sputtering time( min) (min)

(a)

40 50 60 70 80

1561

1562

1563

1564

1565

1566

 

 

G-
pe

ak
 ce

nt
er

 (c
m

-1
)

Sputtering time (min)

(b)

图6  I(D)/I(G)变化曲线图
Fig.6 The curve of I(D)/I(G)
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失效距离最长，溅射时间为65 min的铣刀切削失效距

离最短。

2.4.2  工件表面粗糙度

      刀具的切削性能直接受到工件的表面粗糙度的

影响。石墨靶不同溅射时间切削2A50铝合金表面

粗糙度与加工距离关系图如图8所示，可见石墨靶

溅射时间45 min制备的Ta-C涂层铣刀在切削初期

工件的表面粗糙度较大，随后表面粗糙度呈先减小

后增大趋势，主要是由于石墨靶溅射时间为45 min

的Ta-C涂层铣刀表面粗糙度较大、空洞较多，与

铝合金接触初期Ta-C涂层表面孔洞边缘起对工件

造成划伤较严重，所以工件表面粗糙度比溅射时间

55 min、65 min制备的Ta-C涂层铣刀高，随着切削

的继续进行Ta-C涂层表面的深度较浅的空洞逐渐

被磨损或者被切削过程中产生的切屑填平，加工出

来的工件的表面粗糙度有降低趋势，之后具有摩

擦系数低、自润滑性的Ta-C涂层在加工过程中被

磨损、消耗，加工的工件表面粗糙度又升高。石

墨靶溅射时间55 min制备的Ta-C涂层铣刀在切削

初期工件的表面粗糙度较大，随后表面粗糙度降低

之后又升高，主要是由于在切削初期Ta-C涂层铣

刀处于磨合阶段，刀刃尖锐部位对工件表面产生划

痕，随着切削的继续进行Ta-C涂层铣刀进入平稳

磨损阶段，工件表面粗糙度较低，之后Ta-C涂层

在加工过程中被磨损、消耗，加工的工件表面粗糙

度又升高。石墨靶溅射时间65 min制备的Ta-C涂

层铣刀在切削初期工件的表面粗糙度较溅射时间

45 min、55 min制备的Ta-C涂层铣刀最低，随后加

工的继续进行工件的表面粗糙度逐渐升高，主要

在于石墨靶溅射时间为65 min制备的Ta-C涂层铣

刀表面组织疏松，在切削初期摩擦系数低的疏松的

Ta-C涂层从表面局部脱落对干切削起到了润滑作

用，随着切削的继续进行涂层出现剥落，刀具剧烈

磨损，工件表面粗糙度升高。

3   结 论

      (1)脉冲磁控溅射中石墨靶溅射时间对Ta-C涂

层的性能有较大影响，随着溅射时间从40 min到

80 min，Ta-C涂层表面形貌质量呈现先上升后下

降的趋势，溅射时间55 min制备的Ta-C涂层表面

质量较好，涂层表面均匀平整、光滑。

      (2)石墨靶溅射时间从40 min到80 min制备的

Ta-C涂层，随着溅射时间的增加，Ta-C涂层的硬

度、sp3含量呈先上升后下降的趋势，石墨靶溅射

时间55 min制备的Ta-C涂层综合性能最好，硬度

达到86.9 GPa，sp3含量较高。

      (3)选取典型点切削验证试验参数中，石墨靶溅

射55 min制备Ta-C涂层铣刀的切削寿命最长116 m，

对应的切削工件的表面质量最好，溅射时间55 min制

备的Ta-C涂层综合性能较优得到验证。
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