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　 　 推广应用应力诱导裂纹和裂纹愈合的新方法（ＲＭＳＣＨ方法，Ｗｕ等，Ａｐｐｌ． Ｐｈｙｓ． Ｌｅｔｔ． ９２ ０１１９１８１（２００８））于
晶体材料的应力诱导裂纹和裂纹愈合过程的实时检测．对邻苯二甲酸二甲酯晶体的测量结果表明，在定升温速率
条件下：１）裂纹愈合的速率随温度变化表现为较为尖锐的单峰，对应的峰温可以作为裂纹愈合的特征温度Ｔ ｃｃｈ，且
Ｔ ｃｃｈ ＝ ２０６ Ｋ；２）裂纹愈合速率峰是不对称的，低温边宽而高温边窄，即裂纹愈合在相对低的温度就已经开始，并且低
于Ｔ ｃｃｈ的愈合量占总愈合量的比例较大．上述结果与玻璃材料中的裂纹愈合行为极为相似，但是Ｔ ｃｃｈ比邻苯二甲酸
二甲酯玻璃的裂纹愈合温度高一些．另外，Ｔ ｃｃｈ远低于晶体的熔化温度，表明其与正常的结晶过程有很大的不同．值
得指出的是，观测到对应于晶体裂纹愈合过程的两个动力学损耗峰，可以预期这对晶体裂纹愈合机理的研究无疑
是有益的．上述结果也表明了ＲＭＳＣＨ方法对晶体裂纹产生和愈合过程实时检测的可行性和有效性．
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１ 引 言
大量研究结果表明，晶体材料在实际生产及使

用过程中，其内部和表面容易产生裂纹．裂纹的存在
与扩展将会使材料的强度、韧性下降，导致构件过早
失效、剩余寿命降低、甚至造成灾难性事故．因此深
入晶体材料裂纹愈合研究，形成系统的材料微裂纹
愈合理论及成熟的愈合工艺，对于促进材料智能化
和提高材料使用寿命及安全性等将有重要的现实
意义［１—４６］．

晶体材料的裂纹主要出现在材料中的微结构附
近，如位错、层错等，通过裂纹愈合效应研究可以获
得材料微结构和微观相互作用的重要信息．基于该
信息，为全面的了解材料的性质、并且对指导材料性
能的改进和新材料的设计有重要的指导
意义［１４，１５，１９，２７］．

自２０世纪６０年代以来，研究者们从多种角度

对晶体材料的裂纹愈合过程中裂纹形态变化、影响
裂纹愈合的因素、裂纹愈合机理、以及相关研究方法
等方面进行了较为广泛的研究，并取得了一定影响
的研究进展［１—３２］．但是到目前为止，无论是实时检
测裂纹产生及愈合过程有效方法的研究还是裂纹愈
合的微观机理的研究都有待于进一步探讨，这是由
于：１）现有的裂纹预制过程会受设备控温精度、加
工精度及人为因素等影响，使得所制试样的内部原
始裂纹、裂纹愈合程度都有一定程度的随机性，使观
察结果的可重复性或多或少的降低．要使不同试样
具有随机性更小的原始裂纹，以增强研究结果的可
重复性，需要探讨更为有效的裂纹预制方法． ２）剖
分试样观察法对裂纹产生和愈合的微观过程研究较
为有效，限制是对单个最多是少数裂纹的一部分结
构原位观察；疲劳测量法对裂纹产生和愈合完成后
的材料总体性能检测更为有效，实时检测裂纹愈合
过程的细节是其弱点；密度测量法由于灵敏度较低
仅仅能够在裂纹较大或较多时进行实时检测；超声
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Ｃ扫描检测法同样受到灵敏度和裂纹对超声波的随
机散射的限制，只能在裂纹密度较低时进行较大裂
纹的实时原位检测．因此更为有效的新方法的探索
一直是该领域的热点，因为它必然会从新的视角提
供裂纹产生和愈合过程的新知识． ３）现有裂纹愈合
机理来源于研究者们根据不同的试验结果，从不同
的角度提出的一些看法，每一种观点一般只能解释
部分实验现象．甚至基于相同的实验结果，提出了完
全不同甚至是相悖的机理．所以裂纹愈合的机理研
究仍需深入．

近来，本课题组基于先期发明的液态簧振动力
学谱（ＲＭＳＬ）方法，设计了一种在玻璃材料中通过
应力诱导裂纹、并且能够实时检测裂纹产生及裂纹
愈合的方法（ＲＭＳＣＨ）． ＲＭＳＣＨ方法继承了簧振
动力学谱（ＲＭＳ）高灵敏度检测的优点，同时可以实
时检测裂纹产生和愈合过程的模量变化与耗散行为
随温度和／或时间的变化［４６—５２］．值得指出的是，据作
者所知，现有的裂纹产生和愈合过程的检测方法都
不能检测裂纹产生和愈合过程的耗散行为，因此
ＲＭＳＣＨ方法无疑是对现有方法的重要补充，特别
是在相关机理的研究方面．

利用ＲＭＳＣＨ，本课题组已对玻璃材料的裂纹
愈合随温度的变化规律进行了研究［４６，５１，５２］．实验结
果表明［４６，５１，５２］，ＲＭＳＣＨ方法对玻璃材料的裂纹产
生与愈合的实时检测的确是有效的，但是对晶体材
料是否可行仍然需研究．因此，本文采用ＲＭＳＣＨ
方法测量晶体材料中裂纹的产生特别是裂纹愈合过
程，以期获得晶体裂纹愈合过程的信息，并且验证
ＲＭＳＣＨ方法对晶体裂纹愈合效应的实时检测的可
行性与有效性．

２ 实 验

２ １ 实验方法及测量原理
　 　 实验仪器为南京大学物理系自主知识产权的
ＰＪＩＩ型液态簧振动力学谱仪，实验方法为ＲＭＳＣＨ，
其实验原理为［４６—５２］：因样品与衬底的热膨胀系数不
同，在降温过程中样品与衬底的收缩量不同，将会导
致样品与衬底之间产生相对位移的趋势，从而会在
样品内部产生应力．当应力超过样品所能承受的极
限应力时，就会在样品内产生裂纹，造成样品的模量
下降；在升温过程中，随着温度的升高，样品中分子

运动加强．温度升至玻璃化转变温度附近时，分子的
可动性加剧，使得降温过程中产生的裂纹得以愈合，
样品的模量表现为上升．直接测量参量是衬底的共
振频率（ｆｓ）和耗散因子（Ｑ － １ｓ ）、以及待测样品与衬
底组成的复合体系的共振频率（ｆｃ）和耗散因子
（Ｑ － １ｃ ）随温度（Ｔ）或时间（ｔ）的变化．结合文献
［４６—５２］所发展的ＲＭＳＣＨ测量理论，可以计算出
待测样品的复杨氏模量Ｙ ＝ Ｙ′ ＋ ｉＹ″随Ｔ或ｔ的变
化，其中Ｙ′为实模量或储能模量，Ｙ″是与样品的耗散
行为相对应的虚模量，ｉ为虚数单位．

由于本文的主要兴趣在于，对应于晶体中裂纹
产生和愈合过程而导致的复杨氏模量相对变化，主
要实验结果（图１和图２）使用的都是约化复杨氏模
量ｙ，

ｙ ≡ Ｙ ／ Ｙ′ ｜ ｃ，２３６ Ｋ ＝ ｙ′ ＋ ｉｙ″， （１）
其中Ｙ′ ｜ ｃ，２３６ Ｋ为如下所述邻苯二甲酸二甲酯晶体在
２３６ Ｋ时的实模量．
２ ２ 实验样品
　 　 实验所用的衬底材料为单晶硅，样品材料为邻
苯二甲酸二甲酯（ｄｉｍｅｔｈｙｌ ｐｈｔｈａｌａｔｅ）．之所以选择这
种物质，是因为随温度的升降，它既可以形成玻璃又
可以结晶［５０—５２］．在本实验中２ Ｋ ／ ｍｉｎ的速率降温条
件下，邻苯二甲酸二甲酯并不会结晶，而是在低温形
成玻璃．但在升温过程中，处于过冷液态的邻苯二甲
酸二甲酯会在一定温度下结晶，这样就可以进行同
种物质的晶态与玻璃态的裂纹愈合的对比研究．
２ ３ 实验方案

　 　 用ＲＭＳＣＨ方法［４６，５１，５２］，将一块单晶硅片置于
ＲＭＳ谱仪检测探头中作衬底，并将所要研究的邻苯
二甲酸二甲酯材料置于它的正上方，并且保证它们
之间以相互浸润的方式接触．然后对样品进行连续
的多次降温和升温处理，具体地，第一次降温过程从
室温（２８０ Ｋ）到８０ Ｋ．室温时邻苯二甲酸二甲酯样
品都为液态，８０ Ｋ时它们都处于玻璃态；相继的第
一次升温过程从８０ Ｋ到样品处于晶态的某个温度
（２４０ Ｋ）；相继的第二次降温过程从２４０ Ｋ到８０ Ｋ；
相继的第二次升温过程从８０Ｋ到室温．温度控制由
自行设计的冷源为液氮的系统完成，降温速率
２ Ｋ ／ ｍｉｎ，升温速率１ Ｋ ／ ｍｉｎ．

为了提高测量的灵敏度和防止低温下空气对样
品的污染，样品室被保持在１０ － ３ ｔｏｒｒ（１ ｔｏｒｒ ＝
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１ ３３３２２ × １０２ Ｐａ）的真空环境中．

图１　 邻苯二甲酸二甲酯晶体从２３８ Ｋ到８０ Ｋ的降温过程（（ａ）和（ｂ））和从８０ Ｋ到２９０ Ｋ的升温过程（（ｃ）和
（ｄ））中，约化复模量的实部ｙ′和虚部ｙ″随温度Ｔ的变化结果（（ｄ）的插图是从１２０ Ｋ到２４０ Ｋ的升温过程中，ｙ″ｙｂ
随Ｔ的变化结果，其中本底ｙｂ ＝｛２ ５ ＋ ５ ３８ × １０ － ４（Ｔ ／ １３０ － １）＋ ７ ５（Ｔ ／ １３０ － １）２｝）

３ 实验结果与讨论
　 　 文献［５０—５２］给出样品邻苯二甲酸二甲酯在
整个升温测温区内经历的四个显著过程，约在温度
范围２３０—２５０ Ｋ之间对应于邻苯二甲酸二甲酯过
冷液态的再结晶过程．为了研究晶体的裂纹愈合过
程，实验中先让样品连续进行第一次降温过程（从
室温２８０—８０ Ｋ）和第一次升温过程（８０—２３８ Ｋ），
在这两过程显示了玻璃态材料的裂纹产生与愈合规
律，其结果已在文献［５１，５２］中给出．在邻苯二甲酸二
甲酯晶体熔点Ｔｍ 之下的２３８ Ｋ重新降温至８０ Ｋ（图
１（ａ）和（ｂ）），而后再升温，该过程将显示了晶态材料
的裂纹产生与愈合规律（图１（ｃ）和（ｄ））．

图１（ａ）和（ｂ）所示的分别为邻苯二甲酸二甲
酯晶体的约化实杨氏模量ｙ′、约化虚杨氏模量ｙ″
（式（１））从２３８ Ｋ到８０ Ｋ的降温结果．其中，在２３５
Ｋ的ｙ′不连续下降、以及对应ｙ″的微小变化过程，与
玻璃材料的裂纹产生过程极为相似，对应晶体的裂
纹产生过程．低于该温度的ｙ′和ｙ″的变化都很小，在
邻苯二甲酸二甲酯玻璃的玻璃化转变温度附近，也

没有对应于玻璃化转变的ｙ′硬化过程和ｙ″损耗
峰［５０—５２］，表明邻苯二甲酸二甲酯样品的结晶度相当
高．另外，在１７０ Ｋ和１１０ Ｋ附近的ｙ′和ｙ″的微小变
化，可能是源于裂纹结构的微妙调整过程．

邻苯二甲酸二甲酯晶体从８０ Ｋ到２９０ Ｋ升温
过程的结果如图１（ｃ）和（ｄ）所示．其中，从２６０—
２７３ Ｋ的ｙ′快速软化到０的过程Ｋｍ 和ｙ″损耗峰Ｐｍ
表征的是邻苯二甲酸二甲酯晶体的熔化过程［５３—５５］．
从１７０ Ｋ到２２５ Ｋ的ｙ′的连续硬化过程Ｋ ｈ 是本文
要讨论的一个重点．该过程表明邻苯二甲酸二甲酯
晶体从低温（＜ １５０ Ｋ）存在裂纹的模量较小状态连
续硬化到一个高温（２２５ Ｋ）模量较大的状态，除了
用晶体中的裂纹愈合来解释该过程外，至今我们还
没有发现其他的可能解释，因此本文中我们认为该
过程对应的就是邻苯二甲酸二甲酯晶体中的裂纹愈
合过程．

为了深入分析晶体的裂纹愈合过程，这里对从
晶态开始的升温过程（图１（ｃ））的ｙ′随Ｔ的变化结
果进行了如下的微分ｄｙ′ ／ ｄＴ操作，结果如图２所
示．这是由于：１）ｄｙ′ ／ ｄＴ操作更能反映裂纹愈合过
程中ｙ′随Ｔ的变化细节． ２）对本文实验的定升温速
率测量，有ｄｙ′ ／ ｄＴ∝ｄｙ′ ／ ｄｔ．在愈合区域中，可以想
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象ｄｙ′ ／ ｄｔ正比于裂纹的愈合率，因此ｄｙ′ ／ ｄＴ随Ｔ的
变化反映了裂纹愈合率随Ｔ的变化，如图２的插图
所示．

图２　 邻苯二甲酸二甲酯晶体在升温过程中，ｄｙ′ ／ ｄＴ随温度Ｔ
的变化结果（插图所示的是在裂纹愈合区，邻苯二甲酸二甲酯晶
体和玻璃的ｄｙ′ ／ ｄＴ（正比于裂纹愈合率）随温度Ｔ的变化结果）

　 　 从图２中可以发现，邻苯二甲酸二甲酯晶体的
裂纹愈合速率随温度变化的显著特征是表现出尖锐
的峰，即存在一个明显的最大值．该最大值对应的温
度可以作为定义裂纹愈合的特征温度，即裂纹愈合
温度Ｔ ｃｃｈ［５１，５２］．由图中的数据可以得到Ｔ ｃｃｈ ＝ ２０６ Ｋ，
这表明晶体中的裂纹愈合在远低于晶体的熔化温度
Ｔｍ （２７２ Ｋ，如图２所示）已经完成．从图中还可以发
现，裂纹愈合速率峰是不对称的，低温边宽而高温边
窄，表明裂纹愈合在相对低的温度就已经开始，并且
占总的愈合量的比例较大．反之高温裂纹愈合区域
小，占总愈合量的比例也小．

值得指出的是，邻苯二甲酸二甲酯玻璃和晶体
的裂纹愈合过程的总体特征极为相似（图２和文献

［５１，５２］）．但是，邻苯二甲酸二甲酯晶体的裂纹愈
合温度Ｔ ｃｃｈ ＝ ２０６ Ｋ高于邻苯二甲酸二甲酯玻璃的
裂纹愈合温度，即玻璃化转变温度Ｔ ｇ ＝ １９５ Ｋ．如上
文所述，对邻苯二甲酸二甲酯晶体，其裂纹愈合温度
Ｔ ｃｃｈ远低于晶体的熔化温度Ｔｍ ＝ ２７２ Ｋ，表明其与正
常的结晶过程有明显的不同．

需要强调指出的是，对应于邻苯二甲酸二甲酯
晶体裂纹愈合过程Ｋ ｈ，出现两个损耗峰Ｐ ｈｈ和Ｐ ｈｌ，
如图１（ｄ）的插图所示． Ｐ ｈｌ出现在１５６ Ｋ附近，刚好
对应于裂纹愈合率明显开始增加的温度，Ｐ ｈｈ出现在
２１８ Ｋ附近，对应于裂纹愈合率峰的高温边中部，即
裂纹愈合过程快要结束（图２的插图）．另外，与对
应于晶体熔化过程的Ｐｍ 峰（图１（ｄ））相比，Ｐ ｈｈ和
Ｐ ｈｌ小到１ ／ ２０—１ ／ ４０．文献［５４，５５］已经证明，Ｐｍ 峰
与相界面的运动有关，对应峰顶（２６８ Ｋ）的畴区的
大小１—１０ μｍ．如果认为Ｐ ｈｈ和Ｐ ｈｌ来源于裂纹愈合
的某种分子动力学耗散过程，可以粗略估算出裂纹
之间的距离２０—４００ μｍ，这是合理的数值［４６］，反过
来也说明将Ｐ ｈｈ和Ｐ ｈｌ归因于裂纹愈合的合理性以及
复杂性．

据作者所知，本文所观察到的与晶体裂纹愈合
过程有关的Ｐ ｈｈ和Ｐ ｈｌ峰，是首次从动力学耗散的角
度研究裂纹愈合过程的结果，也可以预期，对它们的
深入研究，必然会给出晶体裂纹愈合机理的重要
启发．
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