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固溶原子及析出相对强变形 Al4Cu合金晶粒细化效果的影响 

赵凤晓 1 ，许晓嫦 1, 2 ，张 奇 1 ，徐浩浩 1 ，刘海全 1 ，曾慧颖 1 

(1. 中南大学 材料科学与工程学院，长沙  410083； 

2. 中南大学 有色金属材料科学与工程教育部重点实验室，长沙  410083) 

摘 要：通过透射电镜观察和 XRD检测分析，对比纯 Al试样，研究了多向压缩变形(MAC)过程中固溶原子及析 

出相对 Al4Cu合金晶粒细化效果的影响。结果表明：室温下，经过相同变形道次后，固溶原子的存在导致 Al4Cu 

合金所形成的亚晶粒形貌不规则，晶内位错密度较高，呈长约 200 nm、宽约 100 nm的类竹节状，纯 Al中亚晶粒 

内部位错密度低，呈直径约 600 nm的等轴状；Al4Cu合金在室温下的析出相回溶过程抑制细小晶粒的形成，有 

利于亚晶内部位错密度的降低，50℃下的析出相回溶及再析出过程有利于细小晶粒的形成。 
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Abstract:  The  size  and  morphology  of  pure  Al  and  Al4Cu  alloy  processed  by  multiaxial  compression  (MAC) 

deformation were characterized by transmission electron microscopy and Xray diffractometry to investigate the effect of 

solute atom and precipitated phase on grain refinement of Al4Cu alloy by severe plastic deformation. The results show 

that  the  existence  of  solute  atom  in Al4Cu  alloy is  associated with  the  irregular morphology  of  subgrain  and  higher 

dislocation density  than  that of pure Al. However,  the  former  in bamboolike  shape exhibits  smaller grain  size with  a 

length of about 200 nm and a width of about 100 nm than the latter in equiaxed shape with a diameter of about 600 nm. 

Also, at room temperature grain refinement is suppressed by the redissolution of severely deformed precipitated phase, 

which is helpful to the decrease of dislocation density, and at 50 ℃ the redissolution and reprecipitation of precipitate 

phase contributes to the grain refinement. 
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在塑性理论中，金属材料的晶粒尺寸对其塑性变 

形行为没有影响 [1] ，但是 HallPetch公式表明， 随着晶 

粒尺寸的减小，合金强度会明显增高，这一点已经被 

很多实验证实，同时晶粒细化对金属的其他性能有很 

大影响，可提高材料的综合力学性能 [2−3] 。晶粒细化已 

成为提高材料综合性能的有效手段，是当今新型高性 

能材料的发展趋势。通过强塑性变形细化显微结构， 

是生产超细晶金属结构材料的有效方法。目前主要的 
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强塑性变形方法有等径角挤压(ECAP) [4−7] 、扭转变形 
(HPT) [8] 、累积轧制(ARB) [9] 和多向压缩变形(MAC) [10] 

等。在众多强变形方法中，MAC技术由于工艺简单、 

成本低、在现有工业装备下即可制备大块致密材料等 

优点，因此，有望直接应用于工业化生产 [11] 。 

国际上有关强塑性变形的文献报道较多， 
KUNDU等 [12] 利用MAC加工铜， 证实了MAC细化晶 

粒的可行性。在强变形的研究中，人们还发现一个重 

要的微观组织现象，即强应变引起析出相回溶现 

象 [6, 13] 。MURAYAMA等 [6] 在 Al4Cu二元合金的等径 

挤压变形中观察到呈针状的 θ′过渡相在室温下数道次 

等径挤压过程中逐步分解成短链状颗粒直至回溶入基 

体。许晓嫦等 [13−15] 采用 MAC 技术重点研究了第二相 

粒子的回溶机制及其在随后继续变形过程中的再析出 

行为。目前，国内外对这一现象的机理研究较多，而 

关于固溶原子及析出相在强变形过程中对合金晶粒细 

化效果的影响研究报道较少。之前的研究主要集中在 

具有相同基体的合金在不同加工工艺下的组织与晶粒 

细化，而对不同基体在相同加工工艺下的组织与晶粒 

细化研究并未涉及。因此，本文作者采用透射电镜观 

察以及 XRD检测分析， 以纯 Al作为基体， Cu原子作 

为固溶原子， 探讨纯Al与不同热处理工艺下的Al4Cu 
合金在强变形过程中固溶原子 Cu 及析出相 θ″对合金 

晶粒细化效果的影响，使强变形合金晶粒细化的相关 

研究更加全面和完善。 

1  实验 

1.1  试样制备 

实验以工业纯  Al(99.5%，质量分数)和电解纯 
Cu(99.5%，质量分数)为原料，在石墨坩埚中熔炼，铁 

模铸造。试样化学成分如表  1 所列。对比试样纯  Al 
为工业纯(99.5%)。铸锭经过 485℃、24 h 均匀化处理 

后加工成 10 mm×10 mm×15 mm的长方体，随后进 

行如表 2所示的热处理。 

表 1  纯 Al和 Al4Cu合金试样的化学成分 

Table 1  Chemical compositions of Al and Al4Cu alloy 

Mass fraction/% 
Sample 

Si  Fe  Mn  Cu  Al 

Al  0.011  0.499  −  −  99.5 

Al4Cu  0.018  0.059  0.005  4.14  Bal. 

表 2  纯 Al及 Al4Cu合金的热处理工艺 

Table 2  Heattreatment processes of Al and Al4Cu alloy 

Sample  State  Heat treatment 
Precipitated 

phase 

Al  Recrystalized  350℃, 1 h  − 

Al4Cu  Solidsoluted  540℃, 1 h  − 

Al4Cu  Aged  (540℃, 1 h)+ 
(190℃, 16 h) 

θ″ 

1.2  实验方法 

在自行设计的 MAC 模具上进行多向压缩变形。 

模具采用 Cr12模具钢制备，其示意图如图 1所示。 

图 1  多向压缩模具示意图 

Fig. 1  Schematic diagram of MAC die 

采用型号为WE60、最大负荷为 60  t的液压式万 

能材料试验机，按应变轴 X→Y→Z→X 进行换方向压 

缩，以  MoS2 作为润滑剂。每道次的等效应变(ε)约为 
0.4，变形速率为 5~10 mm/s。试样分别在室温和 50℃ 

下进行 15道次(ε=6)多向压缩变形， 用菲利普 TECNAI− 
G2 透射电子显微镜和日本理学 D/max−2550/PC 型 X 
射线衍射仪分别观察晶粒尺寸和析出相的演变。透射 

电子显微镜观察试样在 MAC 变形后垂直于压缩方向 

取样，试样先机械减薄到 0.1 mm，随后在MTP−1电 

解双喷仪上进行减薄，电解温度为−25 ℃。电解液为 
30%HNO3+70%CH3OH(体积分数)。 

2  结果与讨论 

2.1  固溶原子对合金晶粒细化的影响 

图 2所示为 Al4Cu 合金固溶态试样和纯 Al 在室 

温加工 15道次后的 TEM像。
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图 2  室温下经MAC变形 15道次后不同试样的 TEM像 

Fig.  2  TEM  images  of  different  samples  after  MAC 

deformation by 15 passes at room temperature: (a) Al4Cu solid 

solution alloy; (b) Pure Al 

从图 2 可以清楚地看到固溶态试样在室温下变形 
15  道次(ε=6)后出现明显的层片状结构，层片宽度为 
100~200 nm，如图 2(a)箭头所示。纯 Al经 15道次变 

形后观察不到层片结构，也很少观察到明显拉长的变 

形晶粒，大部分晶粒以近等轴的亚晶粒形式存在，亚 

晶粒的结构发展较为完善，已观察不到明显的位错网 

结构，晶界较薄而清晰(见图 2(b))。 

图 3所示为 Al4Cu 合金固溶态试样与纯 Al 在室 

温加工 15道次后的高倍 TEM像。 

从图 3 可以清楚地看到固溶态试样在室温下变形 
15道次(ε=6)后，层片结构呈类竹节状，长约 200 nm， 

宽约 100 nm，大量位错在其内部聚集形成位错缠结， 

部分晶粒内部位错缠结不明显(见图 3(a))。纯 Al经 15 
道次变形后晶粒基本以等轴的亚晶粒为主，晶粒尺寸 

在 600 nm左右，亚晶粒内部的位错密度低，位错缠结 

主要集中在胞壁处(见图 3(b))。 

图 3  室温下经 MAC 变形 15 道次后不同试样的高倍 TEM 

像

Fig.  3  TEM  images  of  different  samples  after  MAC 

deformation by 15 passes under higher magnification at room 

temperature:  (a)  Al4Cu  solid  solution  alloy,  elongated 

subgrains; (b) Pure Al, approximately equiaxed subgrains 

以上实验结果表明：室温下，经相同变形道次后， 

纯 Al 中已观察不到变形组织，转变为尺寸在 600  nm 
左右、形貌较为完善的近等轴亚晶粒；Al4Cu合金固 

溶态试样中仍存在明显的高密度位错变形组织，亚晶 

粒多为长宽比较大的类竹节状。 

在材料的强变形过程中，材料的基体本质特征影 

响最终的晶粒细化效果，其基体本质特征包括材料的 

层错能和晶格结构等 [5,  16] 。固溶原子的加入对材料的 

层错能、晶格结构有较大的影响。纯  Al 层错能约为 
0.2 J/m 2 ，属于高层错能金属。Al中添加 Cu原子后可 

以降低材料的层错能 [17] 。Cu 原子融入 Al 晶格中产生 

非对称性晶格畸变，与位错发生弹性交互作用，同样 

会对强变形过程产生影响。
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在强变形下，纯 Al的层错能高， 极易发生螺型位 

错的交滑移和韧性位错的攀移，部分位错沿特定的滑 

移面排列成位错墙，形成宽度为  1  μm  的层片结 

构 [18−20] 。随着变形的继续，这些高能量的位错在应力 

作用下运动并反应，导致同一滑移面上的异号位错相 

消，位错密度下降，位错沿垂直于滑移面方向排列成 

具有一定取向差的位错墙，切割层片结构最终形成尺 

寸为 600 nm左右的亚晶粒。 相对于高层错能的纯 Al， 

固溶原子的加入导致 Al4Cu合金的层错能降低， 在强 

变形过程中大部分位错分解为层错，这些层错不能产 

生交滑移，使得位错运动限制在一定的滑移面上，导 

致位错在滑移面上排列，形成如图  2(a)所示宽度为 
100~200 nm的层片结构。在部分晶粒内部，不同滑移 

系的开动切割胞结构和层片结构，使其演化为类竹节 

状的亚晶粒。Cu 原子融入 Al 晶格中产生非对称性晶 

格畸变，与位错发生弹性交互作用，使基体的抗变形 

力提高 [21] ，导致位错间反应缓慢，很难通过交滑移和 

攀移而湮灭，使得亚晶粒内部的位错密度较高。同时， 

造成 Al4Cu合金中的位错运动能力相对较弱， 具有较 

低的回复率，这延缓了微观结构的形成 [17] 。所以，在 

相同的变形量下，出现 Al4Cu 合金和纯 Al 两种不同 

的组织状态。由此可以推论：在相同变形量下，固溶 

原子延缓了 Al4Cu合金均匀微观结构的形成， 造成纯 
Al 的晶粒形貌和内部结构的完善性优于 Al4Cu 合金 

的，但晶粒尺寸比 Al4Cu合金的粗大。 

2.2  析出相回溶和回溶后再析出对 Al4Cu 合金晶粒 

细化的影响 

采用本研究中热处理制度获取含  θ″相的  Al4Cu 
合金， 与具有相同基体特征的 Al4Cu固溶态试样进行 

对比，分析析出相回溶以及回溶后再析出两个过程对 

晶粒细化的影响。 
2.2.1  析出相回溶对晶粒细化的影响 

图  4(a)所示为在本研究中所采用的热处理工艺下 

获得的含 θ″相试样的 TEM 像。θ″相均匀地分布在基 

体中。如箭头所示，θ″相的长度约为 50  nm、宽度约 

为 2 nm。由于与基体完全共格，因而在 θ″短片的周围 

显出模糊的影像。 

图 4(b)和(c)所示为含 θ″相试样在室温下经 MAC 
强变形 15道次(ε=6)后的 TEM像。由图 4(b)和(c)可以 

观察到明显的层片结构，一个层片结构内部出现多个 

位错胞结构，亚晶粒的形貌极不规则，出现近等轴状 

亚晶粒。析出相在强变形过程中发生了回溶，重新形 

成过饱和固溶体，几乎看不到析出相的存在。亚晶粒 

呈现类竹节状，晶粒的长度约为  400  nm，宽度约为 

图 4  含 θ″相 Al4Cu合金室温MAC变形后的 TEM像 

Fig.  4  TEM  images  of  specimens  containing  θ″  phase  after 

MAC  passes  at  ambient  temperature:  (a)  Nondeformed 

specimen;  (b)  Elongated  subgrains,  15  passes;  (c) 

Approximately equiaxed subgrains 

150 nm。与固溶态试样(见图 2(a)、3(a)和 3(b))相比， 

含θ″相试样在变形后的晶粒尺寸大于固溶态试样在变 

形后的晶粒尺寸，同时，其亚晶粒内部的位错密度明 

显低于固溶态试样亚晶粒内部的位错密度。
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图 5 所示为含 θ″相试样变形前与室温变形 15 道 

次(ε=6)后的 XRD 谱。由图 5 可以看出，含 θ″相试样 

室温变形 15 道次(ε=6)后 θ″相衍射峰消失，说明析出 

相已经完全回溶，与图 4(b)相符。 

图 5  含 θ″相试样在室温下经不同MAC变形后的 XRD谱 

Fig. 5  XRD patterns of  specimens  containing θ″ phase  after 

different MAC passes  at room temperature:  (a) 0 pass;  (b) 15 

passes 

实验结果表明：在室温及相同变形量下，含 θ″相 

试样的晶粒细化效果不及固溶态试样的晶粒细化效 

果。与固溶态试样相比，两试样内部亚晶粒均以类竹 

节状的形貌存在，固溶态试样亚晶粒尺寸更小，含 θ″ 
相试样内亚晶粒的长度约为  400  nm，宽度约为  150 
nm；固溶态试样内亚晶粒的长度约为  200  nm、宽度 

约为 100 nm，但位错密度明显高于含 θ″相试样的。 

在强变形过程中，由于析出相处易于出现应力集 

中，形变将首先在析出物上产生，所以析出相粒子相 

对于基体颗粒提前破碎、变细小 [22−23] 。破碎、细小的 

析出相与基体的接触面积增大，使界面上的基体浓度 

提高，这样基体和析出相之间出现能量级浓度梯度， 

在能量级浓度梯度的驱使下发生析出相的回溶 [24] 。在 

强变形过程中，部分位错会在析出相处堆积，随变形 

量的增加，析出相出现回溶，原析出相处堆积的位错 

发生对消，导致位错密度降低 [25] 。从能量角度来看， 

对于单相固溶态试样，在低温强塑性变形过程中，外 

加变形能同时作用于加工硬化与晶粒细化两个过程， 

而对于含 θ″相的试样，外加的变形能同时作用于加工 

硬化、析出相回溶和晶粒细化 3个过程，所以，用于 

晶粒细化的变形能小于固溶态试样中用于晶粒细化的 

变形能，晶粒细化的程度随之相对较小 [23] ，造成室温 

下含θ″相试样中亚晶粒尺寸大于固溶态试样中亚晶粒 

尺寸，同时亚晶粒内部位错密度明显低于固溶态试样 

的。由此可以推论，室温下的析出相回溶过程抑制了 

细小晶粒的形成， 有利于亚晶粒内部位错密度的降低。 
2.2.2  析出相回溶后再析出对晶粒细化的影响 

图 6 所示为含 θ″相试样与固溶态试样在 50 ℃下 

经 MAC 变形后的 TEM 像。从图 6 可观察到，含 θ″ 
相试样经MAC变形 1道次(ε=0.4)后(见图 6(a))，θ″析 

出相周围聚集着大量的位错，如箭头所示，不再有未 

变形态(见图 4(a))时的有序分布。 当MAC变形 6道次 
(ε=2.4)后(见图 6(b))，可以看到层片结构，层片结构内 

部存在类竹节状亚晶粒，θ″相消失。经 MAC 变形 15 
道次(ε=6)后，观察到层片结构，且层片结构的宽度小 

于 200  nm(见图 6(c))。高倍 TEM 像显示，在含 θ″相 

试样中部分区域可以观察到类竹节状亚晶粒分解成小 

尺寸近等轴亚晶粒，但绝大部分亚晶粒仍以类竹节状 

存在， 长度和宽度均在 100 nm左右；在亚晶界处观察 

到少量颗粒状析出相， 较为弥散地分布在亚晶界处(见 

图 6(d))。说明含 θ″相试样在 MAC 变形 6~15 道次之 

间发生了析出相再析出过程。固溶态试样于  50 ℃经 
15道次变形后形成层片结构(见图 6(e))， 高倍 TEM像 

显示类竹节状亚晶粒长度约为 200 nm，宽度约为 100 
nm，晶界处未发现析出相存在(见图 6(f))。 

图 7所示为含 θ″相试样在 50℃下经不同MAC道 

次变形后的 XRD 谱。如图 7(a)所示，含 θ″相试样经 
MAC 变形 1 道次(ε=0.4)后依然存在 θ″析出相，这与 

图 6(a)所观察到的结果相符。 在经MAC变形 6道次(ε= 
2.4)后， XRD谱显示不存在θ″相衍射峰， 图 6(b)的TEM 
像中观察不到析出相，这表明含 θ″相试样在 50 ℃下 

经 MAC 变形 6 道次(ε=2.4)后 θ″相完全发生回溶。经 
MAC变形 15道次(ε=6)后， XRD谱中出现新的 θ相衍 

射峰，同样在图 6(d)中观察到晶界处存在颗粒状析出 

相，这表明含 θ″相试样在 50 ℃下经MAC变形 15道 

次(ε=6)后出现新的 θ相。 

实验结果表明：50℃下含 θ″相试样经MAC变形 
6道次(ε=2.4)后 θ″相完全回溶，经MAC变形 15道次 
(ε=6)出现新的 θ相。经MAC变形 15道次(ε=6)后，含 
θ″相试样的晶粒长度和宽度均在 100 nm左右， 固溶态 

试样中亚晶粒的长度约为 200 nm，宽度约为 100 nm。 

与固溶态试样相比，在析出相回溶并再析出过程有利 

于细小晶粒的形成， 亚晶粒尺寸小于 Al4Cu合金固溶 

态试样与室温下析出相回溶后形成的亚晶粒尺寸。 

在 50 ℃的变形温度下，形变能迫使析出相破碎， 

使表面能提高，50℃下原子扩散速度加快，造成析出
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图 6  含 θ″相 Al4Cu合金与固溶态 Al4Cu合金试样在 50℃经不同MAC变形后的 TEM像 

Fig. 6  TEM images of Al4Cu specimens containing θ″ phase ((a)−(d)) and solid solution ((e), (f)) at 50 ℃: (a) θ″ phase, as shown 

by  arrow, 1  pass;  (b) 6 passes;  (c) 15  passes;  (d) θ  phase  appearing  in  grain,  as  shown  by  arrow, 6 passes;  (e) 15 passes;  (f) No 

precipitate phase appearing in grain, 15 passes 

相回溶所需的临界能量降低，在较低的变形量下析出 

相出现回溶。θ″相回溶后，基体重新出现过饱和度， 

晶格严重畸变，处于高能状态，与固溶态试样相比， 

在原 θ″相处 Cu 原子发生严重偏聚，阻碍位错缠结的 

运动，位错胞向外扩展困难。同时，强塑性变形在基 

体中产生大量的层片结构和胞状结构等晶格缺陷，基
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图 7  含 θ″相试样在 50℃下经不同MAC变形后的XRD谱 

Fig.  7  XRD  patterns  of  specimens  containing  θ″  phase  after 

different MAC passes at 50 ℃:  (a) 1 pass; (b) 6 passes; (c) 15 

passes 

体中重新出现的过饱和度驱使非共格的 θ 相在这些缺 

陷处重新形核析出 [23] ，θ 相的析出进一步钉扎层片结 

构和胞状结构处的位错。对于固溶态试样，在热处理 

过程中，Cu原子以较为均匀的方式融入基体晶格中， 

偏聚现象较弱，对位错缠结的阻碍作用没有强变形过 

程中形成的过饱和固溶态严重，位错胞向外扩展的阻 

力相对较小，导致最终形成的亚晶粒尺寸大于含 θ″相 

试样的。 同时， Cu原子的偏聚浓度达不到形核的浓度， 

所以， 固溶态试样在相同加工工艺下没有析出相析出。 

由此可以推断：50℃下强变形后析出相回溶及再析出 

过程产生非共格 θ相，位错难以切过，有利于晶粒的 

细化。 

3  结论 

1) 在经过相同变形道次后， 固溶原子所引起的层 

错能及晶格结构上的差异使纯 Al与 Al4Cu 合金的微 

观结构存在较大差异，较低的层错能与严重的晶格畸 

变延缓了 Al4Cu 合金均匀微观结构的形成。纯 Al 在 

变形后的晶粒形貌、 内部结构完善性优于 Al4Cu合金 

的，但晶粒尺寸比 Al4Cu合金的粗大。 
2)  室温下析出相的回溶过程抑制了细小晶粒的 

形成，有利于亚晶内部位错密度的降低。与  Al4Cu 

合金固溶态试样相比，经相同变形量后含 θ″相试样的 

亚晶粒同样呈类竹节状，长度约为 400 nm，宽度约为 
150 nm，尺寸明显大于固溶态试样的。 

3)  50 ℃下的析出相回溶及再析出过程有利于细 

小晶粒的形成，含 θ″相 Al4Cu 试样的亚晶粒尺寸小 

于  Al4Cu 合金固溶态试样与室温下析出相回溶后形 

成的亚晶粒尺寸。 
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