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采用直流磁控溅射方法制备了不同调制比的 +,-./ 纳米多层膜，利用 0 射线衍射技术和纳米压入连续刚度法

分析了薄膜微结构及塑性变形的尺度依赖性 1实验结果表明，尽管调制比有所不同，多层膜的硬度与“软”相的微结

构特征参量随调制波长减小具有相似变化规律，说明多层膜的变形机制对“软”相的微结构约束存在敏感性 1随着

薄膜特征尺度的减小，为统一多层膜中晶界和膜界两种强化机制，提出一个与“软”相相关的表征参量 !（ ! 2 "345 - #，

"345表示亚层厚，# 表示晶粒尺寸），这使得薄膜变形在整个尺度范围内均符合 67//89:;<= 关系 1
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! L 引 言

纳米多层膜的塑性变形机制是近几年研究的焦

点问题之一，其变形过程与薄膜诸多特征结构相

关［!］1随着膜厚在纳米尺度上的不断减小，不同因素

及其相互间的竞争使得多层膜的塑性变形机制更趋

复杂 1
一般认为，变形时多层膜中的“软”相率先屈服，

但实验上尚未有直接的证据，至于已经提出的多层

膜的众多变形机制［"—>］（如固溶强化、位错强化等）

均无合适的量化关系予以解释 1同时，随着薄膜特征

尺寸进一步降低出现的反 67//89:;<=（689）现象，文

献［(—*］将其归因于晶界旋转与滑移或膜层间的位

错弯曲，但尚无统一公式给予定量描述 1此外，人们

逐渐认识到晶界与膜界两种特征微结构对多层膜

的变形抗力均有重要作用，在不同尺度范围内两者

的贡献 不 尽 相 同［’］1 能 否 按 照 67//89:;<= 的 经 典

思路，通过提炼一个微结构表征参量给出跨尺度的

硬度8特征微结构的经验关系 是 本 文 试 图 解 决 的

问题 1

" 1实 验

实验设备为 MN?>"% 型超高真空磁控溅射仪，样

品为 +,-./ 多层膜 1以单晶 O, 为基片，溅射时采用循

环水冷却使基片温度保持在室温 1溅射气体采用 .P
（’’L’’’Q），本底真空为 ) R !%S & 97，溅射气压为

%L) 971 金属 +, 靶（’’L’’F;Q）和 ./ 靶（’’L’’F;Q）

由两个直流阴极控制，其沉积速率分别为 !> 和 !%
KD-D,K1通过计算机程序控制基片台在靶前停留时

间控制多层膜调制结构，设定 +, 与 ./ 调制比 $ 为

! T"和" T!，薄膜总厚度均为 >%% KD1
实验用 $%%%O 型 0 射线衍射（0UV）仪（@4%!射

线，&% D.，&% EW，!—"!扫描方式）表征多层膜微结

构，采 用 石 墨 单 色 器，步 长 为 %L%"X，扫 描 速 率 为

%L!X-3 1使用去除 %!" 的程序扣除诸线的 %!" 衍射

峰，抛 物 线 法 自 动 寻 峰 1 薄 膜 中 的 晶 粒 大 小 通 过

O<=:PP:P 公式利用衍射峰半高宽进行计算，扣除衍射

本底以及仪器宽化带来的影响 1为提高数据的可靠

性，对 ""Y (%X的低角度衍射峰进行两次以上的重复

测算 1使用 ZCO 09 型纳米压入仪测量薄膜硬度，采
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用连续刚度法进行测试，每个样品测量 ! 个点并取

平均值 "

图 # 两种调制比下 $%&’( 纳米多层膜不同调制波长的 )*+ 谱

内插图为纳米多层膜的结构示意图 "（,）! - #./，（0）! - /.#

1 2 结果及讨论

图 # 为两种调制比下 $%&’( 纳米多层膜的 )*+
谱 "从图 # 可知，$% 亚层和 ’( 亚层均为（###）晶体择

优取向；并且随着调制波长 " 的减小，衍射峰强度

降低且逐渐宽化，呈现纳米晶结构特征 "注意到调制

比 ! - #./ 时（图 #（,）），$% 衍射峰随调制波长减小

向低角区偏移，而 ’( 的衍射峰无明显变化 " 这是因

为 $%3’( 界面以 $% 原子向 ’( 亚层扩散为主［#4］，膜厚

减小导致扩散加剧及界面粗化，使 $% 亚层垂直膜面

的晶面间距随 " 减小而变大，而 ’( 亚层的晶面间距

因 $% 的原子半径较小基本不受影响 " 同时，该非对

称扩散效应对调制比也存在尺寸依赖性，即扩散的

亚层越薄（如 $% 亚层），对应的非对称扩散效应越

大 "当调制比 ! - /.# 时，由于晶体的后续生长使 $%
亚层的界面趋于平滑，$% 峰无明显偏移 "

采用经典 56789989 公式［##］计算出两组 $%&’( 多

层膜中各亚层的晶粒尺寸，计算值与高分辨透射电

子显微镜观测值基本一致［#/］" ’( 为两者之中的“软”

相，对薄膜变形有重要影响，故将其计算结果示于图

/ "从图 / 可以看出，调制比不同时，’( 亚层的晶粒

尺寸 #’(随调制波长 " 的减小呈现不同变化规律 "
当 ! - #./ 时，’( 晶粒尺寸为非线性变化，这说明亚

层厚度减小到某临界尺度以下，$% 原子向 ’( 亚层

的扩散会导致 ’( 膜内晶粒生长受阻 " 由图 / 可知，

不同的界面结构和界面约束对多层膜亚层内的晶粒

生长行为有不同的影响 "

图 / 两种调制比下 $%&’( 纳米多层膜 ’( 亚层中晶粒尺寸 #’(随

调制波长 " 的变化

图 1 为多层膜硬度 $ 随调制波长 " 的变化规

律 "从图 1 可以看出，两种调制比下 $%&’( 多层膜的

硬度亦存在某一临界波长，说明多层膜的塑性变形

在不同尺度下存在竞争机制 "考虑易变形 ’( 亚层并

以其晶粒尺寸 #’( 与亚层厚 "’( 之比 #’( &"’( 反映晶

粒尺寸与层厚的相对变化，结果一并示于图 1 "由此

可以看出，随调制波长减小，硬度 $ 和 #’( &"’( 具有

相似的变化规律 "这说明虽然调制比不同，即软膜与

硬膜所占比例不同，多层膜的变形机制却对“软”相

的微结构约束均存在敏感性 "
事实上，金属薄膜通过塑性变形能够有效消耗
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体系能量 !由于多层膜是异种材料交叠构成，所以其

变形行为最先或最易受到某一主导相的控制 !文献

［"#—"$］建立了若干与“软”相相关的变形机制或模

型 !%&’() 等［"#］利用 *(+,)- 模型描述了多层膜软膜

亚层内单根位错的弯曲行为，./01(2 等［"3］也推测认

为，金 属 多 层 膜 的 变 形 始 于 软 膜 ! 在 此 基 础 上，

45&66&7’ 及其合作者［"$］采用多个模型证实 86986# :;
多层膜的超强度源于位错在软膜中的形核、滑移及

相互作用 !图 # 的实验结果为纳米多层膜的相选择

性塑性变形提供了实验证据 !

图 # <&986 纳米多层膜硬度 ! 及 86 亚层晶粒尺寸与亚层厚之

比 "86 9#86随调制波长 # 的变化 （)）$ = ">?，（0）$ = ?>"

薄膜中的位错滑移受控于晶界约束，故首先分

析 86 膜内晶界主导的位错强化机制 ! 图 3 示出了

<&986 多层膜硬度与 86 亚层晶粒尺寸的 @A4 关系曲

线，即

! = !B C % 9 "! 86 ! （"）

由图 3 可知，在两种调制比条件下，多层膜的塑性变

形仅在 86 亚层晶粒尺寸较大时符合 @A4 关系 !当晶

粒尺寸减小至与调制比相关的某一临界尺寸后，多

层膜变形机制偏离原有线性关系，说明单一考虑位

错的晶界强化机制尚不够全面 !

图 3 <&986 纳米多层膜硬度与 86 亚层晶粒尺寸的 @A4 关系

数据点为实验值，实线为 @A4 拟合曲线，虚线为偏离 @A4 曲线

为进一步考虑膜界强化机制，我们提出一个表

征参量 &，& 可表示为

& = #86 9"86 ! （?）

如图 $ 所示，采用该参量能有效统一多层膜的晶界

和膜界两种强化机制 !可以看出，虽然调制比不同，

但薄膜变形在整个尺度范围内均符合 @A4 关系，具

体表达式如下：

! = !B C % 9!&， （#）

图 $ <&986 纳米多层膜的硬度与 86“软”相特征尺寸的 @A4 拟合

曲线 数据点为实验值

式中 !B 为近块体复合硬度，% 为与界面强化相关的

常数［"D，"E ］!事实上，@+)F6)-G 等［"H］通过模拟异质界

面对位错滑移的阻碍，发现膜厚减小到一定尺度膜
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界将对塑性变形有重要贡献 ! 张广平等［"#］也发现，

$%&’% 多层膜变形时的滑移宽度 !()及其与晶粒尺

寸 " 的比值 !() &" 随调制波长存在相似的变化规

律，并且指出膜厚与晶粒尺寸之中相对较小的特征

参量对薄膜的塑性变形起主控作用 !本文的实验结

果表明，单独考虑膜界或者晶界，多层膜的塑性变形

均有部分偏离 *+, 关系 !这说明在特殊的调制结构

约束下，薄膜变形的主导机制将发生协调转换，综合

考虑两种主导机制后提炼出的“软”相微结构参量可

较好地在 *+, 框架下表征纳米金属多层膜的塑性

变形行为 !同时，从上述分析可知，尽管新的微结构

特征参量在某跨尺度范围内能够对硬度变化给出线

性描述，但相关物理机制和“软”相亚层厚 # -%. 与晶

粒尺寸 " 的关系制约等仍不十分清晰 !这有待于后

续工作的进一步研究 !

/ !结 论

"）调制比不同导致不同的界面结构和界面约

束，从而对多层膜亚层内的晶粒生长行为有不同

影响 !
0）随调制波长的减小，12&$3 纳米多层膜的硬度

与“软”相结构参量有相似的变化规律，表明多层膜

的变形机制对“软”相的微结构约束存在敏感性 !
4）通过提出一个与“软”相相关的表征参量 $，

可有效统一多层膜的晶界和膜界两种强化机制，使

薄膜变形在整个尺度范围内符合 *+, 关系 !

感谢西安交通大学强度与振动教育部重点实验室王飞

博士、金属材料强度国家重点实验室侯根良博士与作者的有

益讨论 !
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6:?08 期 刘明霞等：纳米多层膜“软”相结构参量对硬度的 +)KK’,2D<. 表征


