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对附着在基体上面心立方多晶薄膜中不同取向晶粒的应变能密度进行了计算 )结果表明：在屈服之前，( 个最

小的应变能密度对应的晶粒取向依次为（!$$），（(!$），（&!$），（(!!）和（*!$）；在屈服膜中，( 个最小的应变能密度对

应的晶粒取向依次为（!!$），（!$$），（(!!），（&!!）和（"!!）)仅考虑应变能，这些取向的晶粒将依次优先生长 )
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!国家自然科学基金重点项目（批准号：(’’*!$!$）资助的课题 )

! - 引 言

金属多晶薄膜被广泛用于集成电路、数据存储

器、微型机械等器件中 )薄膜的物理、化学和力学性

能直接影响这些器件的性能和使用寿命 )而薄膜的

性能又与其微观结构（包括晶粒尺寸及其分布、择优

取向或织构）密切相关 )例如，晶粒尺寸及其分布对

+. 薄 膜 的 抗 电 迁 移 能 力 和 电 阻 率 具 有 重 要 影

响［!，"］)就 +/，+. 和 01 薄膜的（"$$）和（!!!）两个织

构而言，（"$$）织构越强，残余压应力越大，电阻率越

大；反之，（!!!）织构越强，残余张应力越大，电阻率

越小［*—#］)在 01 的（!$$）面上形成氧化物或硅化物

的速率比在（!!!）面上的大得多［,，’］)
薄膜的择优取向或织构取决于沉积条件和后处

理工艺［!$，!!］) 2345 等人在 65 基体上沉积 01 薄膜时

发现，当用低能粒子轰击时，01 薄膜的择优取向为

（!$$）和（!!!），但经退火处理后，起初的（!!!）取向

几乎 全 部 转 变 为（!$$）取 向，且 出 现 了 直 径 约 为

!$$!4 的异常大晶粒［!"］) 789:; 等人曾采用各种不同

方法沉积 01 薄膜，并对薄膜的织构进行了详细研

究，结 果 发 现，主 要 的 择 优 取 向 为（!$$），（!!$），

（!!!）和（(!!）［!*］) <=>/?=8@3 等人对分别用 A>，A> 和

08，+/，+/ 和 08，01 和 B 合金化的 +. 薄膜退火处理

后也发现，薄膜的织构从起初的（!!!）转变为（!!$）

和（"!!）［!&］)从表面能考虑，对应面心立方金属的密

排面（!!!）的表面能最低，因而其择优取向或织构应

为（!!!）)那么，为什么这些薄膜经退火后会从起初

的（!!!）变为（!$$），（!!$），（"!!）和（(!!）呢？目前尚

未给出令人满意的解释［!(］)本文根据弹性理论［!%］和

我们曾给出的多晶薄膜的屈服强度公式［!#］，对面心

立方薄膜中的应变能与晶粒取向的关系进行了理论

计算，成功地解释了上述实验结果 )此外，我们还以

+/ 和 01 自由膜和 65 基体上的 +/ 和 01 附着膜为

例，进行了实验验证［!,］)

" - 弹性应变能密度

由于薄膜和基体的热胀系数不同，以及薄膜的

厚度远小于基体的厚度，当退火温度不同于薄膜的

沉积温度时，薄膜中将会产生大的热应力 ) 为了简

单，假设薄膜中的应力为平面应力，并忽略膜面内切

应变的影响 )在弹性理论中，描述应力!!" 与应变"#$

之间关系的是著名的胡克定律［!%］

"#$ C %#$!"!!" ， （!）

其中 %#$!" 为晶体的弹性柔度系数，每个下标可取 !，"
或 * 三个数，因此方程（!）为由 ’ 个方程构成的方程

组，每个方程等号右边由 ’ 项之和组成，,! 个柔度
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系数 !"#$% 构成了一个四阶张量，并按下列关系转换：

!&’() ! *&"*’#*($*)%!"#$% ， （"）

其中转换矩阵 *+! 依赖于晶粒取向（ ,$%），对（ ,$%）晶

面平行于膜面的晶粒，转换矩阵 *+! 可以表示为
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根据（"）和（’）式，以及已知晶体的柔度系数 !"#$% ，可

求出任一（,$%）取向的柔度系数 &
根据应力、应变，以及柔度系数 !"#$% 的前两个下

标和后两个下标的对称性，张量方程（(）可以简化为

矩阵方程 &应力分量和应变分量可以采用一个由 (
到 ) 的单下标
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柔度系数 !"#$% 的前两个下标和后两个下标都可以分

别转化为由 ( 到 ) 的一个下标而构成为一个 ) , )
方阵 &注意到对立方晶系，在 ’) 个分量中只有 ’ 个

分量（ !((，!("和 !++）是独立的 &

!-./"# !

!(( !(" !(" % % %
!(" !(( !(" % % %
!(" !(" !(( % % %
% % % !++ % %
% % % % !++ %
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因此，对（,$%）取向的晶粒，与张量方程（(）对应的简

单矩阵方程为

"0 " ! !0 "#!0 # （ "，# ! (，"，⋯，)）& （1）

根据变形协调性的要求，假设不同取向晶粒中

的应变相等，结合前面的假设，可得在薄膜平面内两

个相互垂直方向的应力分别为

!0 ( !"0
!0 (" $ !0 ""

（ !0 ("）" $ !0 (( !0 ""
， （2）

!0 " !"0
!0 (" $ !0 ((

（ !0 ("）" $ !0 (( !0 ""
& （3）

我们曾利用（2）和（3）式的计算结果，成功地解

释了 前 面 提 到 的 应 力 与 织 构 关 系 的 实 验 结

果［’—1，(3］&这里进一步讨论应变能密度与晶粒取向

的关系 &根据弹性理论，（ ,$%）取向晶粒中的应变能

密度可以表示为

-0 ! (
"!0 " !0 "#!0 # & （(%）

把（2）和（3）式代入（(%）式，得

-0 !（"0）"

"
" !0 (" $ !0 (( $ !0 ""

（ !0 ("）" $ !0 (( !0 ""
& （((）

根据（"）和（)）式，可以导出

!0 (( ! !(( （*((）
+ #（*("）

+ #（*(’）{ }+ #（"!(" # !++）

,｛（*((）
"（*("）

" #（*((）
"（*(’）
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# !++（*(" *(’ *"" *"’ # *(( *(’ *"( *"’

# *(( *(" *"( *""）， （(’）

!0 "" ! !(( （*"(）
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,｛（*"(）
"（*""）
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"
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"｝& （(+）
把由（’）式确定的与晶粒取向（,$%）有关的转换

矩阵元 *"# 和物理手册［"%］给出的弹性柔度系数 !((，

!("和 !++值分别代入（("）—（(+）式，然后再代入（((）

式，可求得面心立方金属（如：4.，56，57，5.，89，:/
和 ;<）薄膜中不同取向晶粒中的应变能密度，其结

果列于表 ( &
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表 ! 面心立方薄膜中不同取向（!"#）晶粒的相对应变能密度 $（!"#）（单位：!"!" #$%&）

!"#
$（!"#）

’( )* )+ )( ,- ./ 01

!"" 22344 2" 32" !5 3&" !5 36! 7& 376 & 348 !2 3!2

!!" 79367 22 324 &" 389 &2 345 8! 3"6 !" 327 27 39&

!!! 52374 22 347 &7 392 &8 387 88 392 !! 36& 28 32!

2!" &2344 2! 378 2! 369 22 345 59 38& 9 322 !8 3&7

2!! &4388 22 3!4 29 3&& 26 3"7 97 34! 8 342 2" 388

22! 74377 22 397 &2 357 &5 3!5 87 32! !" 345 25 36!

&!" 2837& 2" 364 !6 322 !6 348 74 382 7 34! !7 37&

&!! &!328 2! 37! 2" 389 2! 388 57 367 5 386 !9 37!

&2" &438" 2! 347 29 3!4 28 386 97 3!8 6 3"! 2" 369

&2! 723"2 22 322 28 387 24 39" 99 345 6 392 2! 344

&22 783&& 22 396 &! 329 && 385 82 385 !" 3!& 27 39!

&&! 763!" 22 378 &! 392 &7 3"! 82 39! !" 358 25 32"

&&2 5"34" 22 36" && 357 &9 3&4 85 368 !! 3&9 29 376

7!" 25379 2" 392 !9 34& !8 358 78 3"& 7 376 !& 37!

7!! 28389 2" 348 !6 375 !4 322 5" 32& 7 346 !7 354

72! &7386 2! 38" 2& 3"5 27 3&" 54 3"2 9 395 !6 327

5!" 27359 2" 376 !9 3&7 !9 34& 75 389 7 324 !2 347

5!! 293"9 2" 382 !8 3&& !6 3"! 78 34" 7 39! !& 382

从表 ! 可以看出：各向异性较大的金属，不同取

向晶粒中的应变能密度差也较大 3在所考虑的几个

面心立方金属薄膜中，应变能密度随晶粒取向的变

化趋势相同，其中（!!!）取向晶粒中的应变能密度最

大，（!""）取向晶粒中的应变能密度最小，其次依次

为（5!"），（7!"），（5!!）和（&!"）3因此，从应变能的最

小化考虑，附着在基体上未屈服的面心立方金属薄

膜退火后的择优取向或织构应依次为（!""），（5!"），

（7!"），（5!!）和（&!"）3

& : 屈服膜中的应变能密度

以附着在 ;- 基体上的 ’( 薄膜为例，当退火温

度 %< 高于薄膜的沉积温度 %= 时，根据薄膜和基体

的热胀系数!> 和!?，利用下式可以估算出薄膜在退

火过程中二维热应力的大小：

"@1AB% C D & >（!> D!?）（%< D %=）， （!5）

其中 & > C
’ >

! D#>
为薄膜的二轴弹性模量（’ > 和#> 分

别为薄膜的杨氏模量和泊松比）3代入下列参数：’ >

C ’’( C !24 3 6E.<，#> C#’( C " 3 &27，!’( C !8 F
!"D 9 $G，!;- C & F !"D 9 $G［!5］，%< C &""G，%= C
5"G［!6］，可 以 估 算 出 ’( 薄 膜 中 的 热 应 力 高 达

982H.<3显然，’( 薄膜承受不了如此大的应力，屈服

必将发生 3因此有必要讨论屈服膜中应变能密度与

晶粒取向的关系 3我们曾导出了附着在基体上并有

钝化层多晶薄膜的屈服强度公式［!8］

"( C ?-I$
JK?$JK?%

)（! D#> JK?2&）

2!（! D#>
[）
’>’@

（’> L’@）!
*I &@ *( ))

L ’>’?

（’> L’?）!
*I &? !( )) L ’>

+?-I$
*I +( ) ]) ，（!9）

其中$和%分别为滑移面法线方向、位错柏氏矢量

和膜面法线方向间的夹角，) 为位错的柏氏矢量，#>

为薄膜的泊松比，&为柏氏矢量与位错线的夹角，

’>，’@ 和’? 分别为薄膜、钝化层和基体的切变模

量，! 和 * 分别为薄膜和钝化层的厚度，+ 为柱状晶

粒在薄膜平面内的直径，&@ 和&? 为数值常数 3
晶粒取向对屈服应力的影响取决于取向因子

,（!"#）C
?-I$

JK?$JK?%
，下标（ !"#）表示特定的晶粒取向，

即晶粒的（!"#）晶面平行于膜平面 3 为便于讨论，假

设 + C !，并忽略弹性各向异性而只讨论取向因子

对屈服应力的影响，那么可令

- C
)（! D#> JK?2&）

2!（! D#>
[）
’>’@

（’> L’@）
*I &@ *( ))

L ’>’?

（’> L’?）
*I &? !( )) L ’>

?-I$
*I +( ) ]) ，（!8）
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（!"）式可以简化为

!（!"#） # $（!"#）
%
! $ （!%）

对 面 心 立 方 金 属，原 子 排 列 最 紧 密 的 面 是

｛!!!｝，原子最密集的方向是〈!!&〉，因此，其滑移面

为｛!!!｝，共有 ’ 个，滑移方向为〈!!&〉，共有三个 $其组

合构成了面心立方金属的 !( 个滑移系，列于表 ($

表 ( 面心立方金属的 !( 个滑移系

［!!&］（!!!） ［!!&］（!!!） ［!!&］（!!!） ［!!&］（!!!）

［!&!］（!!!） ［!&!］（!!!） ［!&!］（!!!） ［!&!］（!!!）

［&!!］（!!!） ［&!!］（!!!） ［&!!］（!!!） ［&!!］（!!!）

对一定的薄膜应力，只有当其在某个滑移面内

沿某个滑移方向上的分切应力达到或超过临界分切

应力（)*++）时，这一滑移系才能开始动作 $ 晶粒取

向决定分切应力 $根据面心立方晶体的滑移系和两

个晶面（!! "! #!）和（!( "( #(）间的夹角"的余弦公式

,-." #
!! !( / "! "( / #! #(

!(
! / "(! / #! (

! !(
( / "(( / #! (

(

，

我们计算了几个低指数取向晶粒的取向因子 $（!"#）

# .01#
,-.#,-.$

的值 $ 对非无穷大的值进行了算术平均

（因无穷大表示在该滑移面的滑移方向上的分切应

力为零，因此不能滑移），其结果列于表 2 $

表 2 面心立方金属薄膜中晶粒取向因子的平均值 &（!"#）

（!"#） （!&&） （!!&） （!!!） （(!&） （(!!） （((!） （2!&） （2!!） （2(&）

&（!"#） ( $&&& ! $’!’ 2 $’"’ ’ $"3! 2 $(4" 4 $’3& ’ $(%4 2 $5&" " $543

（!"#） （2(!） （2((） （22!） （22(） （’!&） （’!!） （5!&） （5!!）

&（!"#） 2 $"53 5 $524 3 $&5’ 4 $%’! ’ $"!2 2 $&’( 5 $!!5 2 $&&"

由（!%）式知，若对应（!"#）取向晶粒的取向因子

平均值为 &（!"#），则该晶粒的平均屈服应力为

"!（!"#） # &（!"#）
%
! ， （!3）

那么对平面应力状态，（!"#）取向晶粒中的应变能密

度 ’（!"#）可以表示为

’（!"#） #
（"!（!"#））(

( 6
#

&(
（!"#）%(

( 6 !( ， （(&）

其中 ( 6 为薄膜材料的二轴弹性模量 $ 可见在屈服

膜中，（!"#）取向晶粒中的应变能密度与该晶粒的取

向因子平均值 &（!"#）和弹性常数以及薄膜的厚度 !
有关 $如果只考虑取向因子的影响而忽略弹性各向

异性（实际上 % 和 ( 6 均与晶粒取向（ !"#）有关）的

影响，由（(&）式知，对应取向因子平均值较小的晶粒

中的应变能密度也较小 $从表 2 可以看出，对面心立

方金属薄膜，5 个较小的取向因子的平均值依次为

!7’!’，(7&&&，27&&"，27&’( 和 27(4" $ 它们对应的晶

粒取向依次为（!!&），（!&&），（5!!），（’!!）和（(!!）$
因此，从应变能考虑，在屈服的面心立方薄膜中，择

优取向或织构应依次为（!!&），（!&&），（5!!），（’!!）

和（(!!）$这就从理论上成功地解释了引言中提到的

实验结果［!(—!’］$我们对自由 89 和 ): 薄膜以及附着

在 +0 基体上的 89 和 ): 薄膜在 2&&;退火 (< 后发

现：自由 89 和 ): 薄膜的（!!!）织构稍有加强 $相反，

附着在 +0 基体上的 89 和 ): 薄膜的（!&&）和（!!&）织

构明显加强，并且观察到了两个（!!&）和 ’ 个（(!!）

取向的异常大晶粒［!%］，与理论结果基本一致 $

’ 7 结 论

由于薄膜和基体的热胀系数不同，以及薄膜的

厚度远小于基体的厚度，当退火温度不同于沉积温

度时，薄膜中将会产生大的热应力，使薄膜产生弹性

甚至塑性变形 $除晶界能、表面能、膜=基界面能外，

应变能的各向异性对薄膜中的晶粒生长和织构变化

也有一定影响 $从应变能角度考虑，对面心立方金属

薄膜，在屈服前其择优取向应依次为（!&&），（5!&），

（’!&），（5!!）和（2!&）$ 在屈服膜中其择优取向应依

次为（!!&），（!&&），（5!!），（’!!）和（(!!）$

［!］ >?0@A? + ?1@ +01<? 8 B !3%! )!*+ ,-#*. /*#01 !" (52
［(］ )<- C ?1@ D<-EF.-1 ) > !3%3 233# $ 4!51 $ 6788 $"# (544

［2］ G:?19 D )，H0E I，J?KE090?10 L ?1@ B?A M !3%5 9 $ :;$ $ ,$* $ )7$!<

+-# $ 8 $ (!"!
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［!］ "#$ " %，&’#(# ) ) *+, -.. / 0 1233 ! 4 "#$ 4 %$& 4 ’($)*+, 4 % !

1561
［7］ 8*9 :，-*+; < : *+, =’ > ? 122@ -.., 4 /)01 4 2(33 4 "! 123
［5］ 8’A+.BB % C *+, &.DE ) ? 122F ! 4 "#$ 4 %$& 4 ’($)*+, 4 % ## 62G@
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