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采用磁控溅射方法同时在 *+（#$$）和聚酰亚胺（,-）基体上沉积 . 膜，对比研究不同基体约束对纳米晶 . 膜微

观结构及应力诱导的开裂行为的影响 /结果发现，在两种基体上 . 膜的裂纹形态明显不同 /在 *+ 基体上 . 膜的裂

纹呈楔形，而在 ,- 基体上 . 膜的裂纹呈半圆柱形凸起于薄膜表面 /这种裂纹形态的差异源于两种基体上 . 膜的

变形机理不同 /在刚性 *+ 基体上，. 膜的裂纹扩展是通过晶粒平面内的转动实现的，而在柔性 ,- 基体上 . 膜裂纹

扩展是通过排列晶粒在平面内、外的转动协调完成的 /分析表明，两种截然不同的开裂行为与不同基体上薄膜内应

力的变化规律、基体对薄膜的异质约束能力密切相关 /

关键词：. 膜，残余应力，裂纹，晶粒

"#$$："01$2，$10$3，1’’$4，1#)$

!国家重点基础研究发展规划（批准号：’$$%561#&0$’）、国家自然科学基金（批准号：)$)$#$0)，)$)0#$1$，)$""#$"(）和教育部新世纪优秀人

才支持计划（批准号：7589:$":$11)）资助的课题 /

! 通讯联系人 / 8:;<+=：>?@AB;<+= / @CDA / EFA/ GH

# I 引 言

随着微电子器件集成度日益提高，薄膜材料的

特征尺寸逐渐由微米量级减至亚微米量级甚至纳米

量级 / 特征尺寸逐渐减小对材料力学性能及微观变

形机制的影响引起了学者的广泛关注 /目前对纳米

晶材料变形机理的研究多数集中在 5A，JA，JK 和 7+
等面心立方金属上［#—%］，并从理论上和实验上提出

了多种晶界协调变形机制（如晶粒旋转［#］、晶界滑

动［%］及晶粒结合生长［)］）和位错变形机制［1—#$］（如层

错和孪晶变形等）/而对纳米晶体心立方金属的变形

机理鲜有关注［##—#%］，对其认识尚需深入 /鉴于 . 膜

具有良好的力学性能及其在互联线阻挡层、航天领

域的关键零部件及柔性电子器件等领域的广阔应用

前景，对其微观结构及力学行为的研究已成为当前

的一个热点 /本文采用磁控溅射方法在单晶 *+ 及聚

酰亚胺（,-）基体上制备了 . 膜，利用 L 射线衍射

（LM2）仪和场发射扫描电子显微镜表征了 . 膜的

微观结构，并用激光应力仪测试了 *+ 基体上 . 膜的

残余应力 /重点研究了不同基体约束对纳米晶 . 膜

微观结构及残余应力诱导的开裂行为的影响 /发现

了在 ,- 基体上纳米晶 . 膜的排列晶粒的变形行

为，结合微观结构及应力测试结果分析了这种变形

方式的形成机理 /

’ I 实验方法

%&’& 样品制备

采用 NO,)1$P 型脉冲磁控溅射方法沉积 . 薄

膜 / 靶 材 为 直 径 ") ;; 的 金 属 . 靶（ 纯 度 为

&&I&)Q），基片为单面抛光的单晶 *+（#$$）和美国杜

邦公司生产的 #’)!; 厚的 ,- 薄膜 / 为了在相同条

件下对比研究 . 的微观变形机理，把 *+ 和 ,- 基体

放置在同一基片台上 /基片放入真空室前经超声波

清洗，溅射前先用 JR 气（纯度为 &&I&&&Q）反溅射清

洗基片，然后对靶材表面进行预溅射清洗 /溅射沉积

时，基片与靶的距离为 "$ ;;，本底真空度小于 ) S
#$T ) ,<，JR 气流量为 ’$ G;0 U;+H，溅射气压为 $I0 ,<，
溅射功率为 ’$$ .，为获得结构均匀的薄膜，溅射时

基片台以 ) RU;+H 的速度自转 /

%&%& 测试方法

采用 "$$$ * 型 LM2 仪（5A!"）和 N*4:1"$$V 型

场发射扫描电子显微镜分析 . 膜的晶体结构及微
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观形貌 !用 "#$%&’( 型激光应力仪测试样品镀膜前

后的曲率，通过 $)*+,［(-］公式计算残余应力 !

& . 结果及讨论

!"#" $ 膜的晶体结构

图 ( 为 &// +0 厚的 1 膜在两种基体上的 234
谱 !由 图 ( 可 以 看 出，两 种 基 体 上 的 1 膜 均 由!
相组成，薄膜呈现明显的（5//）择优取向 ! 通过计

算发现，67 基体上 1 膜（5//）晶面的择优取向度

!（5//）8（ !（5//）9 !（5(/））为 /.:-，明显高于 $; 基

体上 1 膜（5//）的择优取向度（/.<:）!由于 67 的表

面能远低于 $; 的表面能（本文用的单晶 $;（(//）基

体表面有约 - +0 厚的无定形 $;="，对实验结果不会

产生明显的影响），导致 1 膜与 67 基体之间的界面

能要低于 1 膜与 $; 之间的界面能，而界面能作为晶

体生长的驱动力之一，对于晶体的织构及晶粒尺寸

均有重要的影响 !同时由于!>1 膜（5//）晶面的表面

能低于（5((）晶面的表面能，使得!>1 薄膜出现了

（5//）晶面的择优生长 !

图 ( 沉积在 $; 和 67 基体上的 1 膜的 234 谱

实验选用 ?*;@) 函数单峰分析法计算 1 膜的晶

粒尺寸［(%］!该方法主要是通过分析 234 谱的衍射

峰，提取半峰宽、积分宽度等信息以获得样品的微应

变和晶粒尺寸等结构参量 ! 计算时首先要分离出

#"( 衍射峰，还要去除仪器引起的宽化所产生的影

响 !对 1 膜（5//）取向晶粒尺寸的计算结果表明，

&// +0 厚的 1 膜在 $; 基体上的晶粒尺寸为 (:.( A
5.& +0，而在 67 基体上的晶粒尺寸为 (5.- A (.% +0!

!"%" $ 膜的表面形貌及裂纹特征

沉积在 $;（(//）基体和 67 基体上 1 膜的微观形

貌分别如图 5 和图 & 所示 ! 从图 5（B）可以看出，1
膜具有典型的柱状晶结构 !在 $; 和 67 基体上 1 膜

的颗粒均很细小，如图 5（C）和图 &（C）所示 !对比图 5
和图 & 可以发现，两种基体上 1 膜的表面均存在一

些裂纹，值得注意的是，在两种基体上 1 膜的裂纹

形态明显不同 !在 $; 基体上 1 膜的裂纹呈楔形，而

在 67 基体上由排列晶粒组成的 1 膜裂纹呈半圆柱

形凸起于薄膜表面 !通过对裂纹的显微观察和分析

可知，$; 基体上 1 膜楔形裂纹扩展是通过晶粒平面

内转动实现的（图 5（D）），而在 67 基体上 1 膜裂纹

的扩展则源于排列晶粒在平面内及平面外的协调转

动完成的 !

!"!" $ 膜的残余应力

薄膜的内应力可分为热应力和生长应力 !实验

用激光应力仪测试了 $; 基体上 1 膜的残余应力，其

中 $; 基体上 &// +0 厚的 1 膜的残余应力为 9 5E(.%
F6B（本文中“ 9 ”代表张应力，“ G ”代表压应力）!因
为薄膜开裂释放了部分应力，导致与文献相比实验

制备的 &// +0 厚的 1 膜残余应力较低 !沉积过程中

用热电偶在线测量 1 膜的温度，测试结果显示沉积

结束的瞬间薄膜温度为 :/ H !由于 1 膜与 $; 基体

及 67 基体的热膨胀系数不匹配，导致当 1 膜的温

度从刚沉积完（:/ H）降到室温（5/ H）的过程中，薄

膜内会产生较大的热应力 !薄膜的热应力可以采用

下式［(<］计算：

!)I {J
$ K

( G" }
K
（#K G#L）（%( G %/）， （(）

式中!)I为热应力，$ K 为薄膜的杨氏模量，"K 为薄膜

的泊松比，#K 为薄膜的热膨胀系数，#L 为基片的热

膨胀系数，%( 为沉积时的温度，%/ 为应力测试时的

温度 !在计算时，采用的参数为 $ K J $1 J ’(/ #6B，

"K J"1 J /.&，#K J#1 J ’.- M (/G %H G (，#$; J & M
(/G %H G (，#67 J (<.- M (/G %H G (，%( 和 %/ 分别为 :/
和 5/ H !采用上述参数利用（(）式计算得到的热应

力如下：1 膜在 $; 基体上的热应力!)I J 9 -5.<
F6B，1 膜在 67 基体上的热应力!)I J G ’-%.E F6B!
由计算结果可以看出，在 $; 基体上的热应力为较小

的张应力，而在柔性 67 基体上的热应力为较高的压

应力 !结合激光应力仪的测定结果可知，室温下 $;
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图 ! "# 基体上 $ 膜的截面、表面形貌及裂纹形态的场发射扫描电子显微镜照片 （%）&’’ () 厚的 $ 膜截面，（*）&’’ () 厚

的 $ 膜表面形貌及楔形裂纹，（+）,’’’ () 厚 $ 膜表面的楔形裂纹形态，（-）为（+）图中所示区域的放大，（.）楔形裂纹的截

面形貌

基体上 $ 膜的残余应力为张应力，而 /0 基体上 $
膜的残余应力为压应力 1

当薄膜生长到一定厚度时，由于晶界的收缩，张

应力逐渐增大 1 $ 膜与 "# 基体的热膨胀系数相近，

膜内的热应力很小，因而内应力主要取决于生长应

力（本文制备的 $ 膜生长应力为张应力）1由于 "# 基

体的刚度很大，张应力不易得到释放，当 $ 膜内的

张应力达到某一临界值时，就会导致在薄膜表面缺

陷部位或晶界开槽处产生微裂纹 1 $ 膜进一步生长

时，在张应力作用下，微裂纹通过晶粒平面内的旋转

扩展形成了楔形裂纹，如图 !（-）和图 2（*）所示 1当
楔形裂纹扩展到膜基界面时，扩展受到基体的抑制，

如果残余应力继续增大可能会导致膜基界面分离，

如图 2（*）所示 1
因为 $ 膜与 /0 基体的热膨胀系数相差很大，

当温度变化时在薄膜内部产生了很大的热应力，所

3!!4 物 理 学 报 45 卷



图 ! 柔性 "# 基体上 $ 膜表面及裂纹形貌的场发射扫描电子显微镜照片 （%）"# 基体 $ 膜表面的裂纹形态，（&）为（%）图

中 $ 膜未开裂区域的表面形貌，（’）为（%）图中所示 $ 膜开裂区域的放大，（(）互相平行的排列晶粒形态

图 ) 在 "# 基体和 *+ 基体上 $ 膜裂纹的形成、扩展过程示意图 （%）"# 基体上 $ 膜的半圆柱形裂纹形成、扩展过程，

（&）*+ 基体上 $ 膜的楔形裂纹形成、扩展过程

以柔性 "# 基体上 $ 膜内应力的演化取决于生长应

力和热应力的共同作用 ,部分生长应力通过 $ 膜与

"# 基体的协调变形得到释放，但由于基体约束，薄

膜的内应力不会被完全释放 ,柔性基体上的 $ 膜生

长初期处于张应力状态，当张应力大于薄膜的屈服

强度时，就会导致在薄膜表面晶粒之间的开槽处产
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生微裂纹，如图 !（"）和图 #（"）所示 $在薄膜从刚沉

积完时的温度降到室温的过程中，由于热膨胀系数

的巨大差异会导致 % 膜内部产生较大的热应力（压

应力）$由于 % 膜晶粒尺寸很小，晶界所占体积分数

很高，晶界滑动及晶粒旋转易于发生，在张应力（生

长应力）和压应力（热应力）共同作用下使得 % 膜裂

纹通过排列晶粒在平面内、外的协调变形得到扩展 $
一方面，薄膜受到基体的压应力作用，促使裂纹通过

排列晶界变形进一步扩展 $另一方面，柔性基体受到

薄膜的张应力作用，产生了垂直于界面的变形，这种

变形反过来又会促进排列晶界向平面外运动，导致

排列晶粒明显突出于整个 % 膜平面，使得在柔性基

体上排列晶粒协调变形成为 % 膜开裂变形的主导

模式 $裂纹通过晶粒在平面内、外的协调变形实现扩

展依赖于裂纹处晶粒生长时表面能和应变能的相互

作用，裂纹的表面形态演变反映了两者的竞争过程 $
以上分析表明，&’ 基体的柔性、% 膜具有细小的晶

粒以及薄膜内较大的热应力是产生排列晶粒变形的

重要条件 $

# ( 结 论

对比研究了两种基体对纳米晶 % 膜的微观结

构及应力诱导的裂纹形态的影响 $在两种基体上 %
膜的裂纹形态明显不同，在 )* 基体上 % 膜的裂纹呈

楔形，而在 &’ 基体上 % 膜的裂纹呈半圆柱形凸起

于薄膜表面 $这种裂纹形态的差异源于两种基体上

明显不同的变形机理 $ 在柔性 &’ 基体上 % 膜裂纹

的开裂是通过排列晶粒在平面内及平面外的转动完

成的，而在刚性 )* 基体上，% 膜的裂纹扩展只是通

过晶粒平面内的转动实现的 $ 分析表明，% 膜两种

截然不同的裂纹形态与两种基体上 % 膜内应力的

变化规律、基体对薄膜的异质约束能力密切相关 $柔
性 &’ 基体易于变形、% 膜具有细小的晶粒以及薄膜

内较大的热应力是柔性基体上 % 膜出现排列晶粒

变形的重要条件 $
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