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Be薄膜应力的 X射线掠入射侧倾法分析*
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由于铍薄膜极易被 X射线穿透,传统的几何模式下很难获得有效的 X射线衍射应力分析结果.本文采用掠入射

侧倾法分析 SiO2 基底上 Be薄膜残余应力,相比其他衍射几何方法,提高了衍射的信噪比,获得的薄膜应力拟合曲

线线形较好.对 Be薄膜的不同晶面分析,残余应力结果相同,表明其力学性质各向同性;利用不同掠入射角下 X射

线的穿透深度不同,获得应力在深度方向上的分布;由薄膜面内不同方向的残余应力相同,确定薄膜处于等双轴应

力状态.
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1 引 言

铍 (Be)是低原子序数元素,是最简单的密排六
方结构金属, 具有优良的物理性能和力学性能, 使
其广泛应用于核工业、国防、冶金等各个领域. Be
薄膜具有良好的烧蚀特性,因此是 ICF物理实验首
选烧蚀材料之一.国内在高纯 Be薄膜及 Be/Cu梯
度掺杂材料的研制方面尚处于起步阶段,相关高精
度表征分析研究更是一片空白. 因此以 Be薄膜为
主要研究对象, 开展其应力表征研究, 以逐步建立
铍材料高精度表征及数据分析能力,对深入理解铍
材料特性及掌握铍材料行为具有重要意义 [1−4]. 残
余应力对薄膜材料的微观结构和特性有重要影响,
在制备 Be薄膜及 Be/Cu薄膜时, 由于残余应力的
影响, 薄膜上会形成鼓包或翘起, 甚至导致薄膜受
损破裂或剥离 [5]. 分析薄膜生长后的应力分布,对

优化 Be薄膜制备工艺有重要意义.

表征薄膜材料的残余应力,常用的无损方法有
两种: 一种是测量基底弯曲半径的变化, 另外一种
是利用 X射线衍射 (XRD)分析材料晶格变化. 前
者对比基底镀膜前后的弯曲度,利用 Stoney公式计

算, 但这种方法使用样品尺寸较大, 此外由于使用

间接方法分析,薄膜应力空间分辨率很差. 而使用

XRD的方法对薄膜本身晶格常数变化进行直接表

征,可以对薄膜应力深度分布以及面内各个方向的

变化进行表征分析 [5−8].

sin2Ψ 侧倾法是传统的 XRD应力分析方法,这

种方法利用不同倾斜角 Ψ 时衍射峰的位置变化
来获得应力曲线 [6,7,9−11]. 在这种方法中, 选择特

定的衍射面, 利用 θ -2θ 耦合扫描 (传统的 Bragg-

Brentano几何模式, 即 B-B几何)在不同的倾斜角

Ψ (衍射面法线和样品表面的法线之间的夹角) 下

分析,一般使用高角度的衍射峰分析以确保衍射峰

对位置变化敏感. 残余应力由晶体面间距的变化和

sin2Ψ 的线形关系式的斜率得到. 在 B-B几何中,衍

射体积正比于薄膜厚度, 因此在薄膜样品中, 高角

度的衍射峰强度很弱,且样品倾斜后产生较多的散

射, 衍射峰强度迅速减弱并展宽, 以致于很难获得

有效的应力分析数据. 特别对于铍,其属于轻质元

素, X射线极易穿透,传统的 B-B衍射几何的衍射

峰强度很弱. 此外,在薄膜样品中, d-sin2Ψ 曲线常
出现弯曲, 这可能是不同 ψ 角穿透深度差异较大,

而平面应力在深度方向存在梯度变化 [11].
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为了解决以上问题,本研究利用掠入射法增加
衍射的有效体积, 结合 sin2Ψ 侧倾法, 获得不同倾
斜角Ψ 的衍射峰,建立改进的掠入射 sin2Ψ 侧倾方
法 [6,12,13]. 这种方法能够增加衍射的强度,掠入射
角度不同, X 射线穿透的薄膜厚度也将不同, 利用
这种特性,可以对薄膜残余应力在深度上的变化进
行分析.

2 实验与理论

实验使用 X 射线四圆衍射仪, 实验参数如下:
Cu 靶, Göbel mirror 平行光聚焦镜, X 射线能量
8050.72 eV (铜 Kα特征谱线),长索拉狭缝加闪烁探
测器减少散射的影响.样品为 SiO2 基底上的 Be薄
膜.

图 1 实验室坐标系 Li,样品坐标系 Si 和倾角Ψ 关系

多晶材料中平衡着残余应力时,不同晶粒中同
族晶面间距随晶面方位发生变化,测量相应晶面间
距, 利用弹性力学中的基本关系, 就可以得到多晶
体中所平衡着的残余应力. 分析应力所用到的直角
坐标系如图 1所示. Si 定义了薄膜样品所在的联动

坐标系, 其中 S1 与 S2 在样品表面所在平面内, 而
S3 是样品的法线方向. Li 定义为实验室坐标系统,
其中 L3代表待测 (hkl)晶面族的法线方向, L2和 L1

两个正交坐标轴在衍射面 (hkl)内, L1 与 S1 之间夹

角为 α . 样品以 S1 为轴旋转 ψ 角构成的新样品坐
标轴为 S1, S′2, S′3,故 S3’和 S3 之间的夹角为 ψ ,且
L1 与 S2 保持 α 夹角. 测得晶面的晶面间距 dαψ 后,
沿 L3 方向的应变可以表示为

[9,10]

ε33αψ = (dαψ −d0)/d0. (1)

在实验室坐标系 L3 下,如图 2所示,入射角为 γ ,衍

射角 2θ ,衍射面和样品表面的夹角 α = θ − γ ,在这
种衍射几何关系下, X射线在材料中的穿透深度 τ
为

τ =
cosψ(sin2 θ − sin2 α)

2µ sinθ cosα
, (2)

其中 ψ 为样品的倾斜角度, µ 为相应波长的 X射线
在此种材料中的吸收系数.
假设 Be 薄膜为各向同性材料 (即泊松比

νhkl = ν , 杨氏模量 Ehkl = E). X 射线弹性参数
S1 =−ν/E; 1/2S2 = (ν +1)/E.

图 2 实验室坐标系 Si 下 XRD几何图像

根据弹性理论,应变和应力之间的关系如下:

ε33ϕφ =
1
2

s2(σ22 −σ11 sin2 α −σ33 cos2 α)sin2 ψ

+
1
2

s2(σ11 sin2 α +σ33 cos2 α)

+ s1(σ11 +σ22 +σ33)

− 1
2

s2(σ12 sinα +σ23 cosα)sin2ψ. (3)

如果薄膜处于是等双轴的应力状态,则应力张
量是如下形式: 

σ11 σ12 0

σ21 σ22 0

0 0 0

 . (4)

假设面内应力各向同性无剪应力, 则 σ11 =

σ22 = σ ,以及 σ12 = 0,其中

Ψ hkl = θ hkl −α. (5)

则应变公式简化为

dαψ −d0

d0
=

1
2

S2σ cos2 α sin2 ψ

+
1
2

S2σ sin2 α +2S1σ . (6)
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在 (6) 式中 (dαψ − d0)/d0 正比于 cos2 α sin2 ψ
的测量点. 因此, 残余应力可根据对晶格常数随
cos2 α sin2 ψ 项的微小变化进行线形拟合的曲线斜

率获得,其中斜率等于
1
2

S2σ .

如果采用掠入射的方法计算各个衍射峰,获得
薄膜应力状态, 薄膜呈面内对称状态时, 根据应力
的性质可以将 (3)式简化为 [14,15]

εφ =
(1

2
Shkl

2 sin2 ψhkl +2Shkl
1

)
σ −∆εph, (7)

其中 ∆εph 为由于无应力的晶格尺寸不能够精确确

定而引起的假设的计算误差项, 此时 ψhkl = α =

θ − γ .
在对 Be薄膜应力分析中, 针对衍射强度最大

的峰位,在衍射峰位处,测量其摇摆曲线,根据摇摆
曲线确定样品信噪比最大的入射角为最佳掠入射

角,采用此掠入射角测量样品的 XRD谱. Ma等 [13]

的研究表明,高角度的衍射峰更有利于精确获得晶
体的晶格常数, 但高级次的衍射峰强度较弱, 峰形
较宽, 线形较差. 此外高角度的峰在掠入射几何下
由于 θ 增加而 cos2 α 减小,使得 cos2 α sin2 ψ 的范
围变窄.因此, 2θ 为 60◦—90◦ 是一个较好的测量范
围.对于实验中的 Be薄膜,综合衍射峰峰位和强度
等因素,掠入射应力分析所用的 2θ 应为 50◦—90◦.
在铍材的研究中, 董平等 [16] 的研究表明, Be块体
为各向异性材料, 各个晶面的弹性常数不同且差
异较大,因此应力分析 Be薄膜选取 52.8◦ (101)和
70.864◦ (102), 84.74◦ (110)的峰作为研究对象,以进
行对比.

图 3 铜 Kα线的 X射线在 Be薄膜中 (101面)穿透深度与 ψ
角的关系

在侧倾应力分析中, 为了保证 cos2 α sin2 ψ 分
布均匀, 且在衍射强度足够的情况下使变化范围
更宽,薄膜样品的倾斜角度Ψ 在分析 (101)面时为

18◦, 26◦, 32◦, 38◦, 44◦, 50◦; (102)面和 (110)面时为
18◦, 26◦, 32◦, 38◦, 44◦, 50◦, 60◦. 利用不同掠入射角
度,穿透样品深度不同,获得应力深度分布的趋势.
图 3 是铍薄膜的 (101) 面在不同的掠入射角度下,
侧倾角与穿透深度的变化曲线.为了获得薄膜的面
内应力分布状态,对不同面内方位角度 Φ 下 (即 ϕ
在 −90◦至 90◦,间隔为 45◦时),分析应力变化情况.

3 结果与讨论

对厚度 1 µm的 Be薄膜进行透射分析,其横截
面的透射电镜结果如图 4所示, 可以看出 Be薄膜
以柱状结构生长. 这种柱状晶体薄膜作为独立的柱
状体,虽然柱状体和基底之间存在很强的由热失配
造成的强相互作用,但柱状晶粒之间的相互作用很
弱,可能存在大的切向应力和垂直于界面的纵向应
力 [11],这可能会导致薄膜脱落. 如果以 (6)式计算
获得的应力曲线线形较好, 且面内应力均匀, 则符
合样品的切向应力和纵向应力为零的假设.

图 4 Be薄膜横截面的透射电镜图

在 XRD应力分析中, 针对 Be薄膜, 计算分析
遵循以下假设: Be薄膜的力学性质为各向同性,其
弹性系数不随薄膜深度和取向变化, 铍的泊松比
V = 0.032,杨氏模量 E = 287 GPa.

应力分析样品为同一条件下在 SiO2 基底上制

备的 4.1 µm厚度的 Be薄膜, 利用 (101)衍射峰的
摇摆曲线,获得其掠入射角度在 0.1◦—0.5◦ 范围内,
衍射强度随入射角度增大而增加,与图 3的计算结
果相符合.入射角度小于 0.1◦,其衍射强度极低,这
是由于 X射线从空气进入薄膜时产生全反射. 入射
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角度较小时, X射线无法穿透 Be薄膜获得足够强

度的衍射峰, 角度大于 0.5◦ 时, X射线可以完全穿

透薄膜, 其有效的衍射体积不再变化. 掠入射角为

0.5◦ 时,获得 XRD如图 5(a)所示,选取前 5个衍射

峰进行多指数峰 (hkl法)应力计算,结果如图 5(b)

所示,曲线振荡,在薄膜样品中,这种现象可能不是

由于材料的弹性各向异性造成. 因此利用不同衍射

峰做多指数应力计算不适合于此类 Be薄膜样品.

图 5 XRD掠入射应力分析 Be薄膜 (a)掠入射角 0.5◦ 的 Be
薄膜 XRD图; (b) hkl法计算获得的 Be薄膜应力结果

掠入射角为 0.5◦, 不同倾斜角 ψ 的 (101) 面

的间距随 cos2 α sin2 ψ 的变化曲线如图 6 所示.

图中线形拟合曲线的斜率为 −0.0016498, 由此获

得的应力为 −459 MPa ± 26 MPa, 处于压应力状

态. 由于 Be 的 (102), (110) 面的衍射峰强度较弱,

为了获得准确的晶格常数变化, 相比 (101) 面的

分析, 增加了衍射峰的测量时间. 掠入射角 0.5◦

时, 面间距随 cos2 α sin2 ψ 的变化曲线如图 6 所

示, 曲线与 (101) 面平行, 即斜率相同, 获得的应

力结果为 (102)面 −473 MPa±31 MPa, (110) 面为

−477 MPa±8 MPa,与 (101)面的结果差别小于 4%.

对于本文的样品,三个衍射面的应力分析结果基本

相同,因此 Be薄膜样品为各向同性的假设是合理

的. 为了获得更强的衍射信号,采用 (101)面的衍射

峰进行深入的应力分析.

图 6 SiO2 基底上 4.1 µm的 Be/Cu薄膜掠入射侧倾法 (101)
面, (102)面和 (110)面的应变曲线

表 1 SiO2 基底上 4.1 µm的 Be薄膜不同掠入射角度残余应力

掠入射角度 应力/MPa 误差/MPa

0.2◦ −312 27

0.3◦ −352 50

0.4◦ −443 59

0.5◦ −459 26

0.6◦ −464 68

0.7◦ −479 26

表 2 SiO2 基底上 4.1 µm的 Be薄膜 0.5◦ 入射角度不同方位

角下的残余应力

不同的方位角度 应力/MPa 误差/MPa

−90◦ −482 27

−45◦ −472 31

0◦ −459 26

45◦ −400 54

90◦ −438 36

XRD 的有效深度随掠入射角度增大而增加,

而根据 101 峰的摇摆曲线可知掠入射角大于 0.5◦

时, X射线将穿透 4.1 µm的 Be薄膜. 在不同掠入

射角度下, 进行掠入射侧倾法分析, 获得的残余应

力如表 1所示. 分析可得, 残余应力随着入射角度

的增加略有变化,表面的面内应力小于靠近基底的

部分, 其应力随深度变化小于 8%, 因此可以认为

应力在深度上变化很小. 掠入射角度保持 0.5◦ 不

变, 在不同的薄膜面内方位角度下, 残余应力的分

析结果如表 2 所示, 面内应力在面内取向 Φ 上的
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变化小于 5%,而面内残余应力的结果包括三项,即

σϕ = σ11 cos2 ϕ +σ12 sin2ϕ +σ22 sin2 ϕ . 因此, 可以

认为面内应力处于等双轴状态. 综上, (6)式的应力

假设成立, 这种柱状晶体结构的 Be薄膜应力在面

内分布均匀,处于等双轴状态,随深度有较小变化.

4 结 论

本文利用掠入射侧倾法作为薄膜残余应力的

分析方法, 由晶格常数变化 (dαψ − d0)/d0 正比于

cos2 α sin2 ψ 的关系, 得到曲线的斜率即残余应力

的大小. 采用这种方法对 Be薄膜进行应力分析,其
实验值的拟合斜线线形较好, 准确度较高, 消除了
传统的 sin2Ψ 侧倾法在薄膜应力分析中由于薄膜
应力深度分布不同等原因造成的曲线弯曲. 利用掠
入射方法可以极大增强 XRD作用的样品有效体积,
比传统的 Bragg-Brentano几何模式效率更高,故更
适用于极易被 X射线穿透的 Be薄膜的分析.通过
改变入射角度来改变射线的穿透深度,可以获得沿
薄膜深度方向的应力变化规律.研究表明本实验中
的 Be 薄膜样品有别于其他各向异性的块体铍材,
其杨氏模量各向同性.
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Abstract
Measurements of residual stress in beryllium thin film under standard Bragg-Brentano geometry are always problematic. In this

article, a new experimental method using grazing- incidence X-ray diffraction is presented according to the convential sin2Ψ method,
which effectively increases the signal-to-noise ratio. Analysis shows that the assumption (isotropic material) is logical, because the
values of stress results from the three families of planes are camparable. The stress gradient can be measured at diffrenent grazing
incidence angles. The results indicate the uniformity of the residual stress of the thin film along various Φ directions.
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