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Cu/难熔金属体系不互溶纳米多层膜的研究现状与
展望：从微观界面设计到宏观连接制造
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摘要：随着现代高端制造向微型化、多功能化的深入发展，异种材料的高质量连接面临严峻的技术瓶颈。针对这一挑战，

纳米多层膜凭借其显著的尺寸效应与高密度界面结构展现出独特优势，为实现低温、高可靠连接提供了一条极具潜力的

技术路径。本文聚焦于Cu/X（X=W，V，Mo，Ta，Nb）难熔金属体系不互溶纳米多层膜，系统阐释了界面微观结构主导的

热稳定性演化机制、调控力学性能与辐照响应的内在机理；同时综述了将其作为高性能钎料或中间层应用于钎焊与扩散

焊的研究进展，指出该体系在缓解接头残余应力、抑制脆性金属间化合物生成等方面发挥关键作用。最后指出未来应重

点关注跨尺度计算模拟空间界面传输机制、多场耦合下的界面演变机理；突破该体系的高温热稳定性瓶颈是推进其工程

化应用的关键方向。
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Research status and prospects of immiscible nano-multilayer films in 
Cu/refractory metal systems： from microscopic interface design to 

macroscopic joining manufacturing
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Abstract： As modern high-end manufacturing increasingly trends towards miniaturization and 
multifunctionality， achieving high-quality joining of dissimilar materials has encountered severe technical 
bottlenecks. Addressing this challenge， nano-multilayer films have emerged as a highly promising 
technological pathway for realizing low-temperature， highly reliable bonding， owing to their pronounced 
size effects and high-density interfacial structures. This review focuses on immiscible nano-multilayer films 
of the Cu/X （X=W， V， Mo， Ta， Nb） refractory metal systems， systematically elucidating the thermal 
stability evolution mechanisms governed by interfacial microstructures， as well as the intrinsic mechanisms 
that modulate mechanical properties and irradiation responses. Furthermore， it summarizes the recent 
research progress on their applications as high-performance brazing fillers or interlayers in brazing and 
diffusion bonding， highlighting their critical roles in mitigating residual stress in joints and suppressing the 
formation of brittle intermetallic compounds. Finally， it points out that future research should focus on the 
multi-scale computational modeling of spatial interfacial transport mechanisms and interfacial evolution 
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mechanisms under multi-field coupling. Overcoming the high-temperature thermal stability bottleneck of 
this system is also identified as a key direction to advance its engineering applications.
Key words：refractory metal；nano-multilayer film；elemental diffusion；interfacial structure；residual stress；
thermal stability

随着材料连接技术在航空发动机高温组件、热核

聚变反应堆、超高温热防护系统、微电子组件封装以

及耐磨部件材料等极端环境中的广泛应用，零部件的

制造正朝着微型化、复杂化、精密化和多功能化方向

发展［1-3］。传统焊接技术因其高热输入，极易导致基体

材料晶粒粗化、热影响区性能退化，并在异种金属界

面处形成脆性金属间化合物，从而严重削弱接头的力

学完整性。特别是在高强铝合金［4］、不锈钢［5］、镍基高

温合金［6］及钛合金［7］体系中，传统钎料普遍存在润湿

性差、熔点高、界面反应复杂且可控性差等问题，难以

在复杂或极端服役条件下保持稳定的连接性能。因

此，开发低温、高性能、界面反应可控的新型中间层连

接材料具有重要的研究意义。

在此背景下，纳米多层膜技术为解决上述难题提

供了有效途径。近年来，微纳互连材料及连接技术逐

渐兴起，引起了研究者的广泛关注［8-9］。其中，难熔金

属体系中的不互溶纳米多层膜因其优异的硬度、强

度、耐磨性和耐腐蚀性（图 1），在众多精密制造和极端

服役环境中展现出不可替代的应用价值。在航空航

天领域，纳米多层膜优异的高温热稳定性及扩散协同

性有利于实现高温发动机中耐热合金与轻型构件的

高质量精密连接［10-11］。在热核聚变工程领域，纳米多

层膜高密度异质界面及其优异的抗辐照性，可解决面

向等离子体材料连接中的热失配难题，同时实现抗辐

照性能的协同提升［12-13］。在超高温热防护领域，纳米

多层膜自身的结构稳定性及其层状物理阻隔效应使

其有利于实现难熔金属与异质基体的高质量结合，从

而构筑极端耐热防护体系［14-15］。在电子封装领域，纳

米多层膜的熔点降低效应有望实现功率芯片与基底

材料的低温连接，构建可靠的微电子封装结构［16-17］。

在耐磨部件领域，纳米多层膜异质界面对位错的强阻

碍作用及其应变调节机制，有望解决传统硬质涂层易

剥落的问题，从而实现超高硬度与优异断裂韧性的协

同耐磨防护［18-19］。

磁控溅射法具有微观结构可控性强、效率高以及

基体与薄膜间结合力好等优势，已成为制备纳米多层

膜的首选方法［20］。通过磁控溅射沉积制备的薄膜，可

实现工艺参数的多变与可控［21-22］。例如，调制周期、单

层厚度及成分含量等参数在溅射过程中均可精准控

制，该方法同样适用于制备成分不同的合金薄膜及化

合物薄膜［23-24］。因此，磁控溅射法因其诸多优势而被

广泛应用于纳米多层膜的制备［25-26］。用于中间层连接

的纳米多层膜通常由两种组元材料以一定的单层厚

度交替沉积而成，这种特殊的周期性调制结构使得纳

米多层膜的微观组织受到组元层尺度约束和层间异

质界面结构的显著影响。纳米多层膜的性能由组元

金属的本征性能、界面结构及热力学特征共同决定。

根据组元金属之间的热力学相互作用，可将纳米多层

膜体系分为互溶型和非互溶型两大类。在互溶体系

中，两组元的原子容易发生互扩散，导致成分混合，层

状结构易被破坏，甚至界面倾向于通过扩散形成脆性

金属间化合物，从而引起材料性能退化［27-28］。不互溶

体系纳米多层膜由固溶度极低、混合焓为正的金属组

元构成，其中面心立方（face centered cubic，FCC）与体

心立方（body centered cubic，BCC）金属交替沉积，形

成不互溶界面结构。由于两相滑移系的不连续性及

模量失配，界面对位错穿越表现出极高的阻力；同时，

非共格或半共格的原子结构通常具有更高的缺陷捕

获效率与容纳能力［29］。

本文聚焦于 Cu/W、Cu/V、Cu/Mo、Cu/Ta、Cu/
Nb 5 种难熔金属体系纳米多层膜。这些体系不仅涵

图1　纳米多层膜技术在先进制造中的应用

Fig.1　Application of nano-multilayer film technology in 
advanced manufacturing
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盖了从低晶格错配到高晶格错配的广泛几何特征，更

因其热力学上的不互溶特性而表现出卓越的热稳定

性能、力学性能及抗辐照性能，已成为该领域的研究

热点之一［30-32］。本文分别阐述了上述 5种体系的界面

特性、扩散行为、热稳定性、微观结构演变机制、辐照

损伤响应及其在钎焊与扩散焊领域的最新研究进展，

并对未来用于钎焊或扩散连接的纳米多层膜研究方

向进行了总结和展望，以期为纳米多层膜材料的设计

制备、微纳米连接技术的研发及工程应用提供重要

参考。

1　Cu/W纳米多层膜

1.1　Cu/W纳米多层膜界面特性

在 Cu/W 纳米多层膜的生长过程中，界面形态并

非总是理想的平整与对称。Wen 等［33］制备了具有良

好调制结构的 Cu/W 纳米多层膜，其中 W 沉积在 Cu
表面时形成的界面相对尖锐，而 Cu 沉积在 W 表面时

形成的界面则较为扩散且呈波浪状。这是由于 W 层

表面较为粗糙且含有大量点缺陷和空位，当Cu原子沉

积在W表面时，容易扩散进入W层的缺陷位点，从而

形成扩散型Cu/W界面。Gladyszewski等［34］研究也表

明，在适当的工艺控制下，Cu/W超晶格可显示出尖锐

的界面，其均方根粗糙度小于 2个单原子层。该研究

还揭示了 Cu 与 W 单原子层之间存在取向差，且原子

面在穿越界面时保持了这种取向的连续性。

尽管 Cu 和 W 在热力学平衡态下不互溶，但在纳

米尺度下，特别是当调制周期极小时，界面处会出现

原子扩散混合现象［35］。在短周期 Cu/W 多层膜中，W
层晶格参数的收缩暗示了Cu原子溶入W晶格。这是

由于当层厚减小至纳米量级时，表面能和扩散系数发

生显著变化，导致互扩散系数急剧增加。此外，沉积

过程中高能原子的注入效应也是导致界面混合的重

要原因，入射原子的动能可辅助原子跨越界面势垒，

从而促进亚稳态界面的形成。Wen 等［33］也证实了界

面混合导致W层晶面间距的压缩。这是由于Cu原子

半径较小，Cu扩散进入W层，占据缺陷位置或置换晶

格原子，引起W晶格的收缩。相比之下，Zhou等［36］研

究发现当单层厚度减小至 1.5 nm 时，Cu/W 体系由于

晶体结构的显著差异，即使在此极小尺度下仍能保持

清晰的层状结构，两相界面仍以非共格为主。为更深

入地理解 Cu/W 界面的化学本质，Troncoso等［37］重点

研究了界面内的结构退化过程，发现处于拉伸应力状

态下的Cu/W多层膜表现出更快的结构退化速率。第

一性原理计算分析表明，该过程由界面空位驱动，促

进了原子的跨界面扩散和重排，从而加速了层状结构

的破坏。此外，Cu 和 W 纳米层中的热应力演化与本

征生长应力相互叠加，在约 750 ℃时发生应力弛豫，该

温度与W沿晶界和相界迁移的热激活温度相吻合［38］。

1.2　Cu/W纳米多层膜热稳定性及尺寸效应

Cu/W 纳米多层膜的两组元在热力学上互不相

溶，但由于极高的界面密度为体系提供了巨大的界面

自由能，使其处于热力学亚稳态。特别是在 400~
800 ℃的温度范围内，层状调制结构会发生不可逆的

退化。Moszner等［39］研究表明，随着退火温度的升高，

首先在晶界处发生热沟槽化，随后层状结构断裂形成

不连续的岛状结构，最终通过球化机制演变为球状纳

米复合材料。这一形态演变的驱动力主要来源于界

面总自由能的最小化。Chiang和Baxter［40］利用原位退

火条件下的X射线衍射实验也证实了这一点，随着温

度升高，多层膜的卫星峰强度逐渐衰减，表明成分调

制振幅的降低及层状结构的破坏。最终由有序的层

状结构转变为更稳定的纳米复合结构，即W以球形颗

粒形式弥散分布在 Cu 基体中。Li等［41］研究发现，Cu
晶粒的长大和再结晶过程破坏了原始的分层结构。

较小的 Cu 晶粒倾向于通过界面扩散融入 W 晶粒中，

这一过程伴随着物质的重新分布，加速了界面失稳，

使层状结构被完全破坏。Villain等［42］发现，当调制周

期小于 3 nm 时，Cu/W 多层膜中观察到亚稳态固溶

体，且W层的晶格常数发生显著变化，表明Cu原子自

发溶入 W 晶格。这主要归因于尺寸依赖的热力学效

应，随着层厚减小，表面能与界面能对系统自由能的

贡献占据主导地位，导致互扩散系数呈数量级式

增长。

纳米金属多层膜的强度通常遵循霍尔 -佩奇

（Hall-Petch）关系，即随层厚减小而增加。然而，部分

研究揭示了不同的强化机制。当单层厚度在 5~
30 nm范围时，并未表现出强烈的尺寸依赖性，位错塞

积机制不再占主导地位，塑性变形主要受位错穿越界

面阻力的控制。硬度对层厚的依赖性较弱，且随温度

升高而迅速下降，这是因为高温下Cu层发生显著的塑

性流变，并沿 W 层晶界渗透，导致多层膜结构遭到破

坏［43］。Castelnau 等［44］结合 X 射线衍射应力分析与微

观力学模型，证实多层膜的宏观弹性模量可通过混合

法则进行预测，但需对该法则进行修正，以考虑晶粒

取向分布的影响。He等［45］利用双数字图像相关（dual 
digital image correlation，Dual-DIC）技术结合有限元模

拟，更为精细地验证了柔性基底上 Cu/W 多层膜的弹

性响应行为。结果表明，薄膜与基底之间的应变差与

Cu/W的厚度比呈良好的线性关系。
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单层厚度是决定纳米多层膜热稳定性的关键参

数，Druzhinin等［46］研究发现，层厚决定了Cu和W层中

初始压应力的大小，而Cu向表面扩散是Cu/W多层膜

主要的应力释放机制。Cu/W 厚度比越高，多层膜的

热稳定性越低，Cu的溶解速率越快。对于Cu和W单

层厚度均为 10 nm 的多层膜，在 800 ℃以下仍能保持

多层膜结构，这主要归因于W层中的高应力阻碍了多

层膜的结构退化。Lorenzin 等［47］进一步指出，通过调

节调制比及其所引起的内应力状态，可以影响扩散动

力学。处于拉伸应力状态的 Cu薄膜表现出更快的退

化速率，这是因为拉伸应力降低了空位形成能，从而

加速了原子扩散。因此，增加单层厚度或调整调制比

以引入适当的压缩应力，是提高 Cu/W 多层膜热稳定

性的有效途径。

1.3　Cu/W纳米多层膜应力状态及辐照响应

Cu/W 多层膜凭借其独特的结构，兼具高强度和

断裂韧性，同时具有良好的扩散阻挡作用及耐辐射性

能。Romano-Brandt 等［48］引入了基于聚焦离子束-数
字图像相关（focused ion beam digital image correla⁃
tion，FIB-DIC）的环形应变分析技术。该技术通过在

样品表面加工环形沟槽以释放局部应力，并利用 DIC
追踪形变，从而反演残余应力。结果表明，Cu/W多层

膜在厚度方向上呈现从压缩残余应力到拉伸残余应

力的应力梯度。Zeng 等［49］进一步将 FIB-DIC 技术应

用于高功率脉冲磁控溅射制备的 Cu/W 薄膜中，展示

了该技术在解析微米尺度局部应力方面的优越性。

研究发现，不同沉积工艺会导致更致密的结构和更高

的本征压应力。

在具有极高界面密度的纳米多层膜中，界面结构

受残余应力与体积应力的相互作用控制。针对Cu/W

多层膜中界面应力随层厚和沉积条件变化而从压应

力转变为拉应力的反常现象，Hu等［50］利用基于化学精

确神经网络势的原子模拟，研究了不同氩气压力下

Cu/W 多层膜中界面应力的转变过程。结果表明，在

高沉积压力（PAr>1 Pa）下，界面混合产生拉应力，而

在低沉积压力（PAr<1 Pa）下，亚稳态BCC结构Cu/W
的形成产生压应力。当层厚极薄时，界面无序度诱导

的拉应力场会抵消W层本征的压应力。Hu等［51］还提

出了包含界面粗糙度和层状波纹度的修正力学模型，

对纳米多层膜中界面应力的测量方法进行了修正与

优化。界面形态的几何层状起伏通过毛细作用改变

局部应力分布，如果忽略粗糙度和波纹度会在界面应

力计算中引入高达 0.4 J/m2的显著误差。纳米多层膜

应力演化的多尺度特性，其范围涵盖了面内残余应

变、局部化学互混以及可能出现的亚稳相形成。未来

的研究必须综合考虑不同尺度的结构特征，更全面地

阐明膜内的本征应力情况。

通过工艺参数调节应力状态是优化Cu/W纳米多

层膜性能的重要手段。Lorenzin 等［52］研究发现，通过

调节溅射压力或改变 Cu/W 的厚度比，可以实现薄膜

从高压缩应力到低拉应力的连续调节，这种应力调节

直接影响薄膜的硬度与弹性模量。图 2［33，36，43，52］汇总

了相关文献中层厚对硬度和杨氏模量的影响趋势。

相比之下，Wen 等［33］发现当层厚减小时，硬度和杨

氏模量均有所增加。这种差异可能是由于各研究中

采用的沉积条件与工艺技术不同所导致。Druzhinin
等［53］的研究揭示了内应力对晶界短路扩散具有显

著的驱动作用。基于扩散理论，拉伸应力状态倾向

于降低空位形成能，促进 Cu 原子沿 W 晶界的扩散，

从而降低了多层膜的热稳定性；而适当的压缩应力

图2　Cu/W纳米多层膜层厚对力学性能的影响

（a）利用纳米压痕测量具有Hall-Petch效应的Cu/W纳米多层膜显微硬度对比［33，36，43，52］；

（b）利用纳米压痕测量Cu/W纳米多层膜杨氏模量对比［33，43，52］

Fig.2　Effect of layer thickness on mechanical properties of Cu/W nano-multilayer films
（a）comparison of microhardness of Cu/W nano-multilayer films with Hall-Petch effect using nanoindentation measurement［33，36，43，52］；

（b）comparison of Young’s modulus for Cu/W nano-multilayer films measured by nanoindentation［33，43，52］
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则能有效抑制扩散蠕变，延缓高温下层状结构的

失稳。

Callisti 等［54］研究了氦气泡对溅射沉积 Cu/W 多

层膜结构及力学性能的影响。氦气泡主要在 Cu层中

形成，其分布受氦浓度及辐射损伤的直接影响，而高

密度的Cu/W界面能有效地捕获辐照过程中产生的空

位及氦原子，从而抑制氦泡的过度长大与聚集。在低

氦浓度区域，气泡主要沿界面分布；而在Cu层内部及

高氦浓度区域，气泡则更均匀地沿柱状晶界分布。更

重要的是，该研究建立了辐照后硬度变化与氦泡尺寸

分布之间的联系，界面间距越小，抗辐照硬化能力越

强，这归因于界面对位错运动及缺陷团簇均具有极强

的钉扎作用。Cu/W多层膜对氦具有优异阻碍效应的

物理机制在于：Cu和W界面处存在大量失配位错网，

这些缺陷网络构成了氦原子的深能级陷阱，降低了氦

的有效扩散系数。因此，该界面机制既延缓了氦泡的

形成，又抑制了氦向基体的渗透，从而保护了基底材

料的力学性能。

1.4　Cu/W纳米多层膜微观结构演变机制

在高温、高应力或辐照等极端服役环境下，Cu/W

纳米多层膜的微观结构会发生显著演变，进而导致性

能退化甚至失效。Romano-Brandt等［55］利用原位掠入

射小角X射线散射（grazing-incidence small-angle X-ray 
scattering，GISAXS）和能量色散 X 射线光谱（energy-
dispersive X-ray spectroscopy，EDX）技术，阐明了沉积

态高压应力如何加速扩散阻挡层的失效。结果表明，

沉积引入的压应力及点缺陷在加热时诱导 Cu原子沿

W 层晶界方向定向扩散。Cu能在远低于熔点的温度

下穿透 W 层，形成贯穿型扩散通道，并进一步扩散进

入 Si 基底，形成 η″-Cu3Si 相，最终造成多层膜结构的

快速解体（图 3）。Wheeler等［56］通过高温压缩实验，对

不同单层厚度（5、20、100 nm）的 Cu/W 多层膜从室温

至高温区间的失效模式进行了研究，揭示了温度升高

时材料失效机制从“剪切带主导”向“各向异性塑性流

动”的转变。高温下，较软的Cu层受到较硬的W层的

几何约束，表现出塑性流变行为，而 W 层本身更容易

发生脆性断裂。这一结果表明，提高 Cu/W 多层膜高

温强度的根本途径在于增强 W 层的塑性变形能力或

优化界面的剪切强度，以避免层间协同变形能力的

丧失。

综上所述，Cu/W 体系在极小尺度下仍能保持显

著的非共格层状结构，高密度的异质界面不仅有效阻

碍了位错运动，还能高效捕获辐照过程中产生的点缺

陷，表现出优异的抗辐照性能。然而，Cu/W纳米多层

膜在高温下面临晶界易扩散所诱发的热沟槽化、层状

结构夹断及球化等问题。此外，薄膜内部累积的残余

应力严重影响其热稳定性。后续研究可以围绕抑制

高温扩散蠕变、残余应力调控机制以及延缓层状结构

崩溃等方面开展，以推动 Cu/W 纳米多层膜在极端高

温与辐照环境下的工程应用。

2　Cu/V纳米多层膜

2.1　Cu/V纳米多层膜界面特性及尺寸效应

在 Cu/V 纳米多层膜的制备过程中，Guo 和

Thompson［57］采用原位曲率测量技术，研究了磁控溅

射Cu/V多层膜生长应力与界面结构的关系。当双层

膜周期大于 4 nm时，Cu层保持稳定的面心立方结构，

V 层 为 体 心 立 方 结 构 ，二 者 界 面 呈 现 经 典 的

Kurdjumov-Sachs（K-S）取向关系。当调制周期减小

至临界值 2 nm时，体系发生重要的相变，即Cu层相转

变为 BCC 结构，但其晶格参数与 V 不同。更有趣的

图3　硅衬底上Cu/W纳米多层膜微观结构破坏机制示意图［55］

（a）30 ℃下Cu/W纳米多层膜的柱状生长特征；（b）250 ℃下Cu和W层之间发生界面扩散；（c）280 ℃下Cu沿W晶界扩散；

（d）350 ℃下Cu原子向Si基底扩散；（e）400 ℃下Cu与Si基底发生界面反应

Fig.3　Illustration showing the mechanism leading to large-scale microstructural breakdown in Cu/W nano-multilayer films on the Si substrate［55］

（a）columnar growth features of the Cu/W nano-multilayer films at 30 ℃；（b）interfacial diffusion between the Cu and W layers at 250 ℃；

（c）Cu diffusion along the W grain boundaries at 280 ℃；（d）diffusion of Cu atoms into the Si substrate at 350 ℃；

（e）interfacial reaction between Cu and the Si substrate at 400 ℃

57



材料工程 2026 年 8 月

是，当层厚进一步减小至 2 nm 以下时，非共格界面减

少，界面应变重新分布，从而导致整体拉伸应力显著

下降。纳米尺度下的“尺寸诱导相变”成为调控Cu/V
纳米多层膜内应力状态最有效、最直接的物理机制。

这种伴随尺寸诱导相变、界面共格化重构以及内

应力调控，构成了主导该体系尺寸效应的根源。实验

表明，Cu/V纳米多层膜的硬度、断裂韧性及应变率敏

感性均与这种高密度的异质界面特性密切相关。Fu
等［58］分析了 Cu/V 多层膜硬度随单层厚度（h）的变化

规律，证实硬度随 h 减小而增大，且严格遵循 Hall-
Petch关系。由于界面密度极高且对位错滑移具有强

烈的阻碍作用，硬度在接近相变临界点 2~5 nm 范围

内达到了最大值。与硬度强化的尺寸相依性类似，界

面共格性的转变也对形变动力学产生了深远影响。

Liu等［59］探讨了界面共格性对应变率敏感性影响的研

究，结果表明 Cu/V 体系的应变率敏感性随层厚减小

而显著提高。界面位错限制了热激活体积的增长，同

时半共格界面处形成的复杂位错网络及其应力场本

身构成了高密度的位错形核源，使得材料在动态载荷

下表现出更明显的应力增强效应。

2.2　Cu/V纳米多层膜辐照响应

Cu/V 纳米多层膜具有卓越的抗辐照损伤能力，

其核心优势源于界面能够高效捕获间隙原子、空位等

点缺陷，并促进其复合与湮灭。Zhang 等［60］系统对比

了层状结构在高温下对氦离子辐照的响应。结果表

明，氦原子明显向界面偏聚，形成高密度、小尺寸的弥

散氦泡，而界面同时有效抑制了氦泡的过度长大，从

而直接抑制了辐照肿胀。相比之下，高温处理后的氦

泡不仅无序地集聚在残存的相界和晶界处，而且尺寸

分布极不均匀。这表明层状结构的完整性对材料的

抗辐照性能至关重要。得益于高密度界面，Cu/V 多

层膜兼具高强度与优异的耐辐照性能。Sheng等［61］深

入探究了 350 ℃氦离子辐照条件下 Cu/V 多层膜的界

面行为。在离子辐照及热效应的共同作用下，原本锐

利的相界面因 Cu、V 原子的剧烈互扩散而逐渐模糊，

甚至原位形成了非晶态或亚稳态的固溶体过渡区。

辐照层内出现多面体状气泡及微裂纹，同时观察到明

显的辐照诱导原子混合现象。Wang等［62］从电学性能

角度对辐照损伤进行了间接评估。离子辐照前后电

阻率的变化本质上受界面结构、晶界及辐射诱导缺陷

的调控。辐照后所有样品的电阻率均升高，这是典型

的辐照点缺陷及缺陷团簇增强电子散射所致。更重

要的是，电阻率的增量与单层厚度存在明确关联：层

厚越小，界面密度越高，离子辐照引起的电阻率变化

越小。

2.3　Cu/V纳米多层膜微观结构演变机制

针对纳米多层膜塑性低、易脆断的问题，Wei等［63］

在 Cu/V 纳米层状结构中发现了两种不同类型的界

面：尖锐界面和界面过渡区。变形后，这两类界面对

Cu/V纳米多层膜的断裂行为产生了显著影响。尖锐

界面能通过偏转裂纹扩展路径、钝化裂纹尖端，抑制

裂纹沿界面的快速解理扩展；而界面过渡区会诱导微

裂纹萌生，促进断裂过程。这种由界面结构诱导的增

韧机制，为解决纳米金属材料的韧性瓶颈提供了极具

价值的新思路。更难得的是，Cu/V 多层膜在循环载

荷下的失效模式与单调加载存在明显差异。Wei等［64］

还对Cu/V纳米多层膜在疲劳过程中的界面损伤机制

进行了实时原位观测。在循环压缩应力作用下，界面

附近位错的往复运动导致界面结构发生不可逆的粗

化与迁移。随着越来越多的位错在局部区域积累，最

终诱发了变形孪晶的形成。孪晶形成后进一步成为

位错滑移的优先通道，最终在薄膜表面出现了宽度与

孪晶厚度相当的纳米级侵入/挤出特征。

综上所述，Cu/V体系不仅遵循Hall-Petch强化规

律，还展现出独特的“尺寸诱导相变”特性，从而能够

有效调控界面应变。高密度的半共格异质界面可作

为高效的缺陷湮灭点，抑制氦泡长大，进而提高抗辐

照能力。然而，在高温条件下，连续的纳米层会发生

断裂并收缩成球状颗粒，导致材料强度急剧下降。为

了更有效地抑制高温下的热失稳与球化现象，未来可

以从优化调制参数、元素掺杂以及后续热处理方式等

方面开展深入研究。

3　Cu/Mo纳米多层膜

3.1　Cu/Mo纳米多层膜界面特性及尺寸效应

Cu/Mo 体系在沉积过程中形成的特定晶体学取

向及其内应力演化，是构筑其独特界面特性的核心因

素。Yeom 等［65］深入研究了磁控溅射制备的 Cu/Mo
纳米多层膜的织构特征，证实了其内部存在强烈的异

质外延生长倾向。由于 Cu 与 Mo 之间固有的晶格常

数差异，以及沉积过程中高能粒子不可避免的轰击效

应，导致薄膜在生长过程中积累了显著的压应力。该

研究进一步采用修正的微晶群法，准确评估了该各向

异性体系中的应力状态。结果表明，Cu层与Mo层普

遍处于面内压应力状态，且随着调制周期的逐步减

小，界面体积分数增加，界面应力对总应力的影响趋

于显著。这种由高密度界面引发的极高本征压应力，

不仅是后续结构弛豫的驱动力，更为极小尺度下特异

性塑性变形与相变机制的激活提供了高能态基础。
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由于这种强烈的界面约束与本征应力状态，Cu/
Mo 纳米多层膜的力学响应表现出显著的尺寸效应。

Sahu 等［66］系统研究了单层 Cu、Mo 薄膜与不同层厚

Cu/Mo多层膜。结果表明，Cu/Mo纳米多层膜的硬度

显著提升，且强化效果随层厚减小而增强；然而，随着

剪切带内部纳米层发生弯曲，应变率敏感性略有降

低。在层厚为 100 nm的样品中，塑性变形主要由层内

的位错塞积及其交互作用控制；而在层厚为 5 nm的样

品中，变形受到界面的强烈约束，位错激活体积大幅

减小。当尺寸邻近极限时，极端高压应力与界面约束

的协同作用甚至能改变材料的本征晶体结构。Sahu
等［67］对 5 nm的Cu/Mo多层膜进行高应变率冲击纳米

压痕实验揭示，为了协调极高应变与界面几何失配，

5 nm 厚的 Mo 层中发生了从 BCC 结构到亚稳态 FCC
结构的尺寸诱导相变，同时Cu层中形成了精细的变形

孪晶。这种亚稳态 FCC-Mo 与相邻的 FCC-Cu 层形

成共格界面，并在剪切带内部通过形变孪晶实现协同

变形。相比之下，在较厚的层中，Mo层仅表现为常规

的位错滑移，未观察到剪切带和局部相变现象。此

外，高密度界面的强约束效应也从根本上改变了材料

的断裂力学行为。Wu 等［68］系统研究了 Cu/Mo 纳米

结构多层膜的断裂行为及界面附着力。随着调制周

期从 250 nm减小至 10 nm，断裂模式由开裂转变为剪

切，这种转变与韧性Cu层对Mo层中微裂纹萌生的约

束作用有关。

3.2　Cu/Mo纳米多层膜强韧化设计及辐照响应

为解决传统纳米多层膜层状结构导致的各向异

性强、抗剪切能力不足等问题，研究者提出了构建分

级或双连续纳米复合结构的新策略。Cui等［69］采用高

温共溅射法制备了具有“分级双连续缠结结构”的Cu/
Mo纳米复合材料，与规则的层状堆叠不同，该结构由

富Cu相和富Mo相在三维空间相互缠结而成，且微米

尺度的相区内含有纳米尺度的析出相。压缩实验表

明，这种特殊分级结构兼具超高的强度和优异的压缩

塑性，并完全抑制了剪切带的形成。相互缠结的相界

面及多尺度结构特征共同作用，有效阻碍了剪切局域

化，促使塑性变形在材料整体范围内均匀分布，从而

实现强度与韧性的协同提升。Zhang等［70］利用纳米压

痕技术研究了氦离子辐照对不同层厚（10~200 nm）

Cu/Mo 多层膜塑性变形特征的影响。辐照后所有样

品的硬度均得到升高，这归因于气泡硬化效应。在大

层厚样品中，氦泡主要分布在晶粒内部，对位错运动

产生强烈的钉扎作用，导致显著硬化；而在小层厚样

品中，高密度的界面吸收了绝大部分He原子和空位，

抑制了晶内气泡的形成，从而降低了硬化的增幅。此

外，辐照还改变了材料的应变率敏感性。该研究揭示

了辐照诱导缺陷对纳米多层膜塑性特征的影响，为纳

米多层膜的微结构设计提供了一定的指导意义。

3.3　Cu/Mo纳米多层膜热稳定性与退化机制

Cu 和 Mo 互不相溶，但在高温环境下，纳米多层

膜的高界面能仍会驱动微观结构的演变与结构退化。

Cu/Mo纳米多层膜的热分解过程可分为 3个阶段，阶

段Ⅰ（沟槽化起始）：在较低温度或短时间内，原本平

整的界面出现微小的热沟槽，以平衡界面张力和晶界

张力；阶段Ⅱ（显著沟槽化）：沟槽深度增加，甚至贯穿

单层，导致层状结构局部破坏；阶段Ⅲ（球化与夹断）：

层状结构完全崩溃，演变为球状颗粒组织。研究发

现，层厚比对热稳定性具有重要影响，非对称结构比

等厚结构表现出更好的热稳定性，这是因为较厚的

Mo 层骨架限制了 Cu 层的失稳与断裂［71］。在纳米多

层膜中，界面扩散和晶界扩散是主导的质量传输机

制。随着退火温度升高，Cu层收缩成孤立颗粒，最终

导致薄膜层状结构断裂坍塌。Yeom 等［72］对 Cu/Mo
多层膜在 300~850 ℃温度范围内的等温退火过程进

行了微观结构演变分析，如图 4所示，600 ℃退火导致

纳米多层膜开始出现晶粒沟槽，800 ℃时则退化为球

状纳米复合材料结构。

综上所述，Cu/Mo体系具有强烈的异质外延生长

倾向，薄膜内部容易累积显著的压应力。在纳米尺度

和冲击载荷作用下，Mo层发生从 BCC 结构到亚稳态

FCC结构的相变，并重新与Cu层形成共格界面；在辐

照作用下，高密度界面可有效吸收氦原子和空位，从

而抑制过度硬化，并改变材料的应变率敏感性。此

外，构建分级或双连续型纳米复合结构，为克服传统

层状结构各向异性强、抗剪切能力不足提供了新思

路。然而，对于复杂应力状态下的界面调控机理以及

极端环境下的微观结构演变机制仍有待深入研究。

4　Cu/Ta纳米多层膜

4.1　Cu/Ta纳米多层膜界面特性及热稳定性

Cu/Ta 纳米多层膜因 Ta 存在 α-Ta 与 β-Ta 两种

稳定的同素异形体，其界面的微观演变往往呈现出复

杂行为。Francis 等［73］利用分子动力学模拟研究了

Cu/Ta 多层膜的沉积过程。Cu 原子沉积于 Ta 基底

时，倾向于铺展并生长为连续的多晶薄膜，而Ta在Cu
表面形核及生长时则呈典型的岛状模式，二者生长方

式的差异直接导致界面的非对称性。而沉积原子能

量越高，界面混合层厚度越大，越容易发生非晶化。

模拟结果表明，界面处存在大量的错配位错和堆垛层
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错，这些缺陷缓解了 FCC-Cu 与 BCC-Ta 之间的晶格

失配应力。针对界面缺陷对材料性能的影响，Lu等［74］

通过分子动力学模拟探讨了界面缺陷与调制周期对

Cu/Ta 纳米多层膜宏观变形机制的深度调控作用。

非共格界面在形变过程中既是位错形核的源头，又是

阻碍位错运动的势垒，界面缺陷密度直接控制位错的

存储能力。随着调制周期增大，更多位错积聚于非共

格界面，导致界面能升高。

这种由界面缺陷与非对称生长共同构成的非共

格界面，不仅影响材料的变形机制，更是主导 Cu/Ta
体系高温热稳定性和相变行为的关键因素。在磁控

溅射制备的 Cu/Ta 多层膜中，Ta 层通常以 β-Ta 形式

存在。Lee 等［75］的开创性研究表明，Cu 层对 Ta 相变

具有催化作用。通常情况下，纯 Ta薄膜中 β-Ta向稳

定性 α-Ta 转变所需的温度高达 800 ℃。而在 Cu/Ta
多层膜中，该相变温度显著降低。在约 600~700 ℃退

火过程中，β-Ta 即开始向 α-Ta 转变。该相变过程自

Cu/Ta 界面开始，Cu 原子明显降低了 BCC 相形核势

垒，从而诱导了界面处的异质形核。这种由界面缺陷

驱动的相变反应不仅改变了Ta层的晶体结构，也直接

打破了多层膜原有的热力学平衡。此外，界面的热稳

定性还受到基底和缓冲层的综合影响。虽然适当的

热处理可以消除沉积过程中引入的微观应力与生长

缺陷，但是过度的退火必然会引发界面处严重的层间

扩散，最终导致层状结构的完整性遭到破坏［76］。

4.2　Cu/Ta纳米多层膜尺寸效应与剪切行为

图5综合对比了Wei等［77］与Karpinski等［78］关于单

层厚度对 Cu/Ta 纳米多层膜力学性能演化影响规律

的研究结果。当单层厚度大于 10 nm 时，两项研究结

果均遵循尺寸效应，即随着层厚减小，高密度异质界

面更有效地阻碍位错运动，从而使硬度显著提升，而

杨氏模量在该范围内变化极小，基本保持稳定。然

而，当单层厚度减小至临界尺度（≤10 nm）时，两项结

果却呈现出不同的变化趋势。Wei等［77］研究表明，当

h减小到10 nm以下时，硬度急剧下降，呈现出“反常软

化”现象。当 h>10 nm 时，Ta 层中亚稳态 β-Ta 与稳

定态 α-Ta共存；当h=10 nm时，Ta层几乎全部转变为

α-Ta；而当 h<10 nm 时，界面处出现非晶相，且 Ta层
的晶体完整性被破坏。相变引起的界面结构及 Ta层
硬度的变化，导致硬度异常降低。因此，Cu/Ta 多层

膜的极限强度不仅取决于几何层厚，更加取决于Ta层
的相结构及其与Cu层的界面共格状态。

值得注意的是，这种在极小尺度下发生的相结构

失稳与界面无序化，直接导致材料宏观变形失效模式

的转变，即剪切不稳定性取代了塑性变形，成为该体

系的主要失效模式。Wang等［79］通过纳米压痕实验和

图5　Cu/Ta纳米多层膜硬度及杨氏模量与单层厚度的关系［77-78］

Fig.5　Hardness and Young’s modulus of Cu/Ta nano-multilayer films 
as a function of single-layer thickness［77-78］

图4　退火过程中的微观组织演变［72］

（a）600 ℃退火处理的Cu/Mo纳米多层膜截面HR-TEM图；（b）Cu/Mo纳米多层膜结构退化机制示意图

Fig.4　Microstructure evolution upon annealing［72］

（a）HR-TEM cross-sectional image of Cu/Mo nano-multilayer films annealed at 600 ℃；

（b）schematic of degradation mechanism of Cu/Mo nano-multilayer films
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FIB截面观察，首次报道了 Cu/Ta多层膜中剪切带形

成的尺寸依赖性。只有当单层厚度减小至 9 nm 及以

下时，压痕周围才会出现明显的剪切带，且剪切带内

部的层状结构发生严重的旋转和弯曲。这种现象归

因于在极小尺度下，晶界和异质界面的协同滑移及旋

转成为适应大塑性变形的主要方式，最终导致应变高

度局域化。此外，这种由界面主导的剪切失效行为还

具有显著的温度敏感性。Xu等［80］通过模拟研究发现，

随着温度升高，界面原子结构变得更加无序，材料的

剪切强度和模量均随之降低。高温不仅削弱了内部

的位错活动，特别是对Cu层位错活性的抑制作用更为

显著，同时大幅降低了剪切带的形核势垒，从而进一

步促进了剪切带的萌生与扩展。

4.3　Cu/Ta纳米多层膜界面位错作用机制

在 Cu/Ta界面处，位错从软相 Cu向硬相 Ta运动

时受到强烈阻碍，位错在界面处塞积或被界面吸收，

难以直接穿越。相反，在 Ta/Cu 界面处，位错从硬相

Ta向软相 Cu 运动时，界面充当位错发射源。由于界

面处的应力集中，位错极易在此处形核并向 Cu 层发

射。Ta层的变形行为对整体硬度具有决定性作用，其

晶格畸变和局部非晶化是高应力下的主要调节方

式［81］。Shi等［82］采用分子动力学模拟揭示了一种在复

杂划痕载荷下发生的跨层塑性传递机制。在双层结

构中，Cu/Ta 界面吸附并阻止位错传播，而 Ta/Cu 界

面则作为位错的产生源。在 Cu/Ta/Cu 三层结构中，

即使中间的硬质Ta层保持弹性或仅发生微小变形，上

层 Cu 中的剪切应力仍能通过界面传递，诱导下层 Cu
中位错的重新形核。在纳米尺度下，硬质层并不能完

全屏蔽下层产生的塑性变形。增加单层厚度会削弱

界面对位错的限制，从而导致摩擦因数和磨损深度增

加。除了平直界面，Dai 等［83］还通过分子动力学模拟

研究了具有波浪形界面的样品在拉伸过程中的流动

应力、应变不兼容及变形机制。研究表明，周期性波

浪形界面能够通过改变局部应力状态钉扎位错，从而

有效提高了 Cu/Ta 纳米多层膜的流动应力。与平直

界面相比，波浪形界面可显著提升材料的屈服强度和

加工硬化能力。

在高应变率冲击下，相变成为Cu/Ta体系重要的

能量耗散机制。Tran［84］的模拟研究指出，Cu层中会发

生显著的相变，由FCC结构转变为HCP、BCC及非晶

结构；而Ta层相对稳定，只有少量的BCC结构转变为

非晶结构。对于水平层状试样（层界面平行于加载方

向），缺陷出现在Ta层和界面中。在相同的实验条件

下，垂直层状试样（层界面垂直于加载方向）的抗拉强

度低于水平层状试样。随着温度升高，抗拉强度和位

错密度均降低。而随着应变速率增加，两者均升高。

抗拉强度随调制周期的变化略有波动，且调制周期越

大，位错密度越高。Liu等［85］在压缩模拟中发现，随着

应变率增加，屈服强度和屈服应变均随之提升，而弹

性模量基本保持不变。当应变率超过临界值 109 s−1

时，屈服强度急剧增加。在较低应变速率下，变形行

为主要由硬质相（Ta层）中的位错演化主导，而在较高

应变速率下，则由Ta层的原子非晶化主导。

综上所述，Cu/Ta 体系中的 Cu 层可以催化 Ta相

由 β-Ta向 α-Ta转变，该体系的热稳定性本质上由Ta
层的相变行为决定，其力学性能具有显著的尺寸依赖

性，但在极小尺度下，剪切带极易形成，导致层状结构

发生旋转和弯曲，最终使应变高度局域化；同时，高温环

境会促进剪切带的形核与扩展。因此，通过优化退火

工艺与调控界面微观结构，有望平衡界面稳定性并抑

制高温下的剪切带形成，从而突破该体系的性能瓶颈。

5　Cu/Nb纳米多层膜

5.1　Cu/Nb纳米多层膜界面特性

不同于大多数难熔金属纳米多层膜，Cu/Nb纳米

多层膜在纳米尺度下表现出十分显著的相结构不稳

定性，其中最典型的是其特有的双向相变特征。围绕

这一现象，Guo等［86］从界面相稳定性的角度出发，探讨

了原位生长应力的作用。随着层厚减小，FCC-Cu 呈

现出向BCC结构演变的明显倾向，而BCC-Nb则存在

向FCC相转变的可能性。此外，界面处并未观察到失

配位错，而是显示界面处晶面有适度畸变，表明其为

共格界面。当双层厚度减小至 2 nm，界面部分区域仍

然存在类似的畸变。而在沿界面的其他区域则呈现

出相对无畸变的状态。这归因于Cu与Nb之间较小的

晶格失配度及其特殊的界面能属性，在极小尺度下还

伴随着剧烈的晶格畸变与界面混合层生成等一系列

复杂的微观结构重构［87］。Anderson 等［88］分析了 Cu/
Nb体系织构演化的尺寸依赖性。当单层厚度超过临

界值 75 nm时，其变形织构与块体Cu、Nb叠加后的织

构相近，仍遵循各自独立的滑移系旋转规律；而当单

层厚度小于 75 nm 时，界面对晶粒滑移及旋转的约束

作用占据绝对主导地位，最终演化出高度取向一致性

的 K-S 织构。这一研究结果对于阐明纳米层状材料

的各向异性力学响应具有重要意义。

Cu/Nb 界面的原子结构特征直接决定其与位错

的相互作用方式，进而决定了材料的强化机制。Wang
等［89］从原子尺度到微米尺度系统分析了 Cu/Nb 界面

的力学行为。结果表明，Cu/Nb非共格界面本质上是
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一个抗剪切能力较弱的“弱界面”。当位错接近界面

时，在位错应力场作用下容易诱发界面局部剪切，从

而将位错吸引至界面处。这种吸引力源于位错应力

场引起的界面剪切，而界面位错本身极易在界面内滑

移或攀移。与传统半共格界面不同，Yang等［90］关注了

“无序界面”对力学性能的独特贡献。在 Cu/Nb 多层

膜中引入一定厚度的无序界面层会产生明显的硬化

效应。分子动力学模拟显示，当位错切入无序界面

时，其位错核会显著扩展。这种扩展极大地增加了位

错在界面内的运动阻力，使得无序界面成为比有序半

共格界面更强的位错势垒。这一机制为通过界面无

序化设计进一步提升纳米多层膜的强度提供了新的

理论依据。

5.2　Cu/Nb纳米多层膜热稳定性及尺寸效应

Cu/Nb纳米层状材料在 500 ℃以下表现出较好的

热稳定性，层状结构保持完整。然而，当温度升高至

600~700 ℃区间时，界面处开始发生热致沟槽化，进而

引发层的“夹断”现象。随着温度进一步升高至 800~
1000 ℃，层状结构彻底崩溃并完全球化［91］。除了经典

的球化机制，Misra等［92-93］研究发现，在 Cu/Nb纳米多

层膜中，热致沟槽效应反而导致形成稳定的“Z”字形

三叉点分布，有效阻止了层内脱离的发生。这一研究

结果为高温下实现纳米多层膜材料微结构稳定化提

供了新途径，也为纳米多层膜的设计指明了新方向。

为了突破不互溶体系的热稳定性瓶颈，研究人员

提出了基于界面几何构型设计及化学掺杂的稳定化

策略。Cheng 等［94］设计了有望提高稳定性的“三维界

面”。该界面在空间上具有纳米尺度的异质性及互锁

特性。在 300 ℃退火时能有效抑制层状结构的退化，

保持界面连续性；即使在更高温度下，三维界面结构

也倾向于晶粒粗化，而不发生层间夹断。此外，Lu
等［95］系统论证了溶质原子掺杂在抑制界面迁移、提高

纳米结构强度及热稳定性方面的巨大潜力。通过引

入少量 Ag，制备了 Ag 掺杂的 Cu/Nb 纳米多层膜，其

中 Ag 原子在 Cu/Nb 界面处偏聚并形成纳米析出相，

作为晶界及相界面的有效位错钉扎点，使Cu/Nb多层

膜的热稳定性显著提高，硬度达到 5.1 GPa。这种协

同强化与稳定化策略表明，微合金化是提升纳米多层

膜高温性能的有效途径。

高温环境通常会导致纳米多层膜的性能退化，但

适当的退火诱导结构转变也可能带来力学性能的有

益变化。Li 等［96］研究了 200~400 ℃真空退火处理后

Cu/Nb 纳米复合薄膜的热稳定性和力学性能。在动

力学蒙特卡洛模型中，Cu/Nb 体系通常被认为不稳

定，其初始分解温度约为 200 ℃，但在 400 ℃以下仍表

现出优异的热稳定性。这得益于富铜相中高度分散

的富 Nb 纳米析出物；该纳米析出物与富铜相形成多

界面结构，增强了溶质拖曳效应和位错钉扎效应，从

而提高了Cu/Nb纳米多层膜的热稳定性。

Cu/Nb 纳米多层膜的强度遵循 Hall-Petch 关系，

随层厚（h）减小而显著增加，直至达到临界尺寸。Zhu
等［97］通过纳米压痕与微观结构表征发现，当层厚减小

至 2.5 nm 时，Cu/Nb 多层膜达到最高强度 3.27 GPa。
当h>6.5 nm时，主导机制为受限层滑移；当h<6.5 nm
时，机制转变为位错穿越界面。Li等［98］研究了 30 nm 
Cu/20 nm Nb多层膜中的受限层滑移行为，发现位错

从两层中的 Cu/Nb 界面成核。位错滑动被限制在每

层内发生，未发生跨界面传输。Cu和 Nb层共同协调

塑性变形而不发生开裂。上述显微观察结果为揭示

纳米金属多层膜在变形、加工硬化和回复过程中的微

观机制提供了关键启示。对于 FCC 型 Cu/Nb 多层

膜，随着调制周期的减小，多层膜强度增加，这种尺寸

效应引起的强化源于位错强化，同时导致杨氏模量升

高，且强化效果趋于饱和［99］。

5.3　Cu/Nb纳米多层膜微观结构演变与变形机制

在高温服役环境下，Cu/Nb纳米多层膜的力学性

能本质上由微观结构的热稳定性决定。Mara等［100-101］

系统研究了不同层厚的Cu/Nb多层膜在 20~700 ℃范

围内的拉伸行为。结果表明，材料的屈服强度随温度

升高而降低，但即使在 700 ℃时，纳米层状结构仍能保

持较高的强度，远高于纯Cu和纯Nb。随着层厚减小，

高温下的软化速率加快，高温断裂机制由穿晶剪切逐

渐演变为沿晶界或相界面滑移。特别是对于层厚为

40 nm 的样品，高温下出现了显著的晶界孔洞形成与

连接，表明界面滑移成为此时的主导变形机制。Budi⁃
man等［102］通过原位微梁弯曲实验直接证实，界面诱导

的界面剪切、位错吸收等机制能有效偏转裂纹的扩展

路径，从而抑制脆性解理。Polyakov 等［103］通过原位

XRD 拉伸实验发现，尽管 Cu 是软相，但在纳米尺度

下，由于界面的强约束作用，Cu层仍承担了较多的塑

性载荷。随着 Cu 层厚度减小，Cu 层在断裂时承受较

高的应力，而Nb层承受的应力则相对较低，两者的协

同变形是纳米多层膜高强韧性的重要来源。Cu/Nb
纳米多层膜的流动应力不仅取决于层厚，同时还受到

调制比及界面微观结构（如孪晶界、层错等）的显著

影响［104］。

虽然Cu/Nb多层膜具有极高的强度，但其塑性变

形必然伴随着剪切不稳定性。Dong等［105］的分子动力

学模拟显示，当层厚小于 2.0 nm时，材料出现“反常软

化”现象，其根本原因在于严重的剪切局部化，而界面
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处位错的不对称传输会诱发剪切局部化，进而促进

Cu/Nb 宏观剪切带的形成。Pole 等［106］在压痕与循环

剪切实验中发现，Nb层应力区域出现晶粒细化、裂纹

形成以及非晶界面的局部结晶现象。Cu层内生长孪

晶的去孪晶化过程会在其中留下大量的位错和位错

环。因此，抑制剪切带形成、提高加工硬化能力的最

佳途径是合理设计界面几何构型。Chen 等［107］基于

“三维界面”概念，利用基底预处理手段在界面处形成

波浪形或互锁状的微观结构。三维界面能有效阻碍

剪切带的贯穿扩展，同时促进位错在三维空间内均匀

增殖与塞积。这种界面几何硬化机制使得三维 Cu/
Nb多层膜在保持高强度的同时，显著提升压缩塑性和

断裂应变。

综上所述，Cu/Nb体系的界面相结构受调制周期

的影响显著。在极小尺度下，高界面能与晶格畸变共

同作用，使得主导变形机制由受限层滑移转变为位错

穿越界面，同时伴随固态非晶化现象。此外，该体系

在高温下表现出热沟槽化、球化等结构失稳行为，通

过界面无序化诱导位错核扩展以及析出物钉扎效应，

可有效提升材料的强韧化与热稳定性。目前，力学性

能研究多局限于室温条件，对于高温及多场耦合复杂

环境下的动态界面演变与变形机理尚缺乏深入认识。

未来应着力优化多尺度复合界面设计，以进一步提升

综合性能，并揭示动态服役条件下的界面行为。

6　Cu/难熔金属纳米多层膜在异质材料连接中

的应用

Cu/难熔金属体系纳米多层膜在磁控溅射制备过

程中，因高界面密度而产生极高的界面自由能。虽然

这种热力学亚稳态容易导致高温晶界热沟槽化、层状

结构夹断及球化现象等热稳定性缺陷，但在连接工艺

中，这种组织退化趋势反而可以激活界面传质，凭借

极高的界面能驱动Cu原子沿晶界及相界快速扩散，促

使材料在较低温度下实现界面的冶金润湿与致密化

贴合。这种将“热失稳”转变为“高扩散通量”的机制，

契合了异种材料低温连接的严苛要求。纳米薄膜生

长累积的本征残余应力以及异种材料连接时诱发

的热应力是导致接头断裂的根源。然而，Cu/难熔

金属多层膜软硬交替的层状结构及非共格或半共

格异质界面，能够高效弛豫异种材料间的热应力。

表 1［39，56-57，63，65，72-73，77，86，106］分析了Cu/难熔金属纳米多层

膜的界面特征、内在优势及潜在缺陷。总体而言，由

于难熔金属（如W、Mo、Ta等）具有极高的热稳定性和

极低的扩散系数，其构筑的高密度界面可有效迟滞活

性元素跨界面迁移，作为可靠的扩散阻隔层抑制界面

脆性相的生成。这种热力学与动力学特性，赋予了

Cu/难熔金属体系不互溶纳米多层膜在异质材料精密

连接领域的巨大应用潜能。

Liyanage等［108］研究表明，Cu/W纳米多层膜将Cu
优异的热导率、电导率与难熔金属W的高耐磨性及热

稳定性相结合，可用作等离子体环境中的连接钎料和

辐射屏蔽材料。该研究还开发了一种基于机器学习

表1　Cu/难熔金属纳米多层膜的内在优势、缺陷及连接潜力分析

Table 1　Analysis of the intrinsic advantages，defects，and joining potential of Cu/refractory metal nano-multilayer films
Multilayer film
Cu/W

Cu/V

Cu/Mo

Cu/Ta

Cu/Nb

Interfacial property
FCC/BCC

FCC/BCC

FCC/BCC；

incoherent interface

FCC/BCC；

competitive relationship 
exists between α-Ta 
and β-Ta
FCC/BCC；formation 
of K-S orientation 
relationships

Advantage
High interfacial energy promotes 
diffusion；W thermal stability as a 
diffusion barrier

Lower activation energy achieves a 
balance between joint strength and 
ductility
Release of intrinsic compressive stress 
provides an extra thermodynamic driving 
force for interfacial transport
Amorphous interfaces provide wide， 
disordered channels for fast diffusion

Interfacial relaxation dissipates a massive 
amount of thermal mismatch strain energy

Defect
Fracturing and 
spheroidization of layered 
structures at high 
temperatures
Nanoconfined instability；
transition of a structure from 
disorder to order
Massive in-plane 
compressive residual stresses

Phase instability and 
anomalous softening

Phase transformation and 
accumulation of severe 
growth stresses

Application scenario
Plasma-facing 
materials in 
thermonuclear fusion 
reactors
Dissimilar materials 
for advanced nuclear 
reactors
Extreme thermal 
cycling sensors

Diffusion barriers in 
integrated circuits

Superconducting 
cables

Reference
［39，56］

［57，63］

［65，72］

［73，77］

［86，106］
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的神经网络势函数，该模型深入揭示了 Cu/W 纳米多

层膜在不同局部原子环境下的冶金行为、能量状态及

微观结构演化机制，对推动 Cu/难熔金属体系不互溶

纳米多层膜在中间层及功能复合材料中的设计与优

化具有重要意义。利用纳米多层膜显著的熔点降低

效应，Moszner 等［109］在 750 ℃较低温度及施加压力条

件下，采用 Cu/W 纳米多层膜作为层状钎料成功实现

了高强度的冶金结合。高温下软相 Cu层的塑性流动

行为与硬相W提供的微观机械互锁效应协同作用，不

仅有效降低了宏观连接温度，同时W的高熔点保持了

接头在高温下的结构完整性。Li等［110］采用单层厚度

为 4 µm的Cu/W纳米多层膜作为中间层，通过脉冲加

压扩散连接 Ti6Al4V。随着加热速率提高至 30 ℃/s，
Cu原子加速向Ti6Al4V基体扩散并形成固溶体，有效

减少了脆性金属间化合物的生成，使接头抗拉强度显

著提升。该研究表明“纳米结构+脉冲能场”的协同

效应在快速扩散焊领域具有巨大潜力。

除了作为单一的纳米阻挡层或钎料中间层，Cu/
难熔金属（V、Nb）双层或多层结构在钛合金与钢、高

温合金等异种材料连接时，将“既是阻挡层又是钎料

中间层”的复合优势发挥到极致，有效抑制了脆性金

属间化合物的生成。Wang等［111］在高温高压固相连接

条件下对 Cu/Mo层状复合材料的界面进行了深入研

究，发现高延展性的Cu层在变形过程中萌生大量位错

并发生均匀的塑性流变，充当了优异的应力缓冲层；

而高熔点、高强度的 Mo 层则发挥了扩散阻隔层的作

用，使得原子的跨界面混合被限制在狭窄的 15 nm 范

围内。这种润湿缓冲与阻挡的多层协同作用，既避免

了界面的过度退化，又通过界面局部的固溶强化、位

错强化与金属键合，实现了高达 170.3 MPa 的优异抗

剪强度。Bi 等［112］创新地采用 Cu/V 双层结构作为中

间层，实现了钛合金与 304 不锈钢的单道激光焊接。

在钛合金一侧，V 与 Ti发生原子互扩散形成固溶体，

从而避免了 Ti 与 Fe 脆性金属间化合物的生成，充分

发挥了阻挡与固溶作用。而在不锈钢一侧，低熔点Cu
在激光热源作用下熔化并实现与 304 不锈钢的钎焊，

获得了优异的冶金结合。Liu 等［113］采用 Cu/Nb 中间

层实现了钛合金与 Inconel 718高温合金的激光焊接。

高熔点的Nb彻底阻断了Ti与Ni的混合，成功抑制了

脆性 Ti-Ni 金属间化合物的生成。低熔点的 Cu 不仅

润湿 Inconel 718母材，还促进界面形成多相固溶体过

渡层，极大地改善了界面的冶金相容性。

上述结果进一步证实，在双重作用模式下，Cu/难
熔金属多层体系既能借助熔点降低效应实现低温连

接，同时通过形成多相固溶体抑制脆性金属间化合物

的生成。这一机制显著提升了异种材料接头的力学

性能，已成为目前纳米多层膜在异种材料连接中最核

心且最具应用前景的形式。因此，进一步开发高性能

Cu/难熔金属不互溶纳米多层膜材料在微纳连接领域

的应用潜力具有重要的研究意义。该体系不仅为异

种材料界面调控与高可靠连接提供了新的理论与技

术支撑，也为航空航天、核能装备等极端服役环境下

异种材料的高性能连接开辟了全新的技术路径。

7　结束语

本文围绕Cu/难熔金属体系不互溶纳米多层膜在

界面特性、热稳定性、抗辐照性、微观结构演变及其在

钎焊与扩散焊技术中应用的研究现状进行了系统综

述。其中，该体系特有的界面取向关系及局部非晶化

现象，可有效调控位错的形核与湮灭过程，为界面强

韧化设计提供了微观依据。此外，纳米尺度下某些体

系（如 Cu/V、Cu/Mo）还表现出尺寸诱导的相变行为

（如 FCC-BCC 双向相变，β-Ta向 α-Ta的催化转变），

为界面应变调控提供了新路径；而高密度界面更是优

异的辐照缺陷湮灭中心，使多层膜兼具抗辐照损伤能

力。在实际面向钛合金、不锈钢及高温合金等异种材

料精密连接时，该体系利用高延展性Cu层充当优异的

应力缓冲层，并依靠难熔金属层有效迟滞活性元素过

度扩散、抑制脆性金属间化合物生成，展现出传统中

间层连接材料难以比拟的服役优势。

然而，面向航空航天、先进核反应堆及超高温热

防护等复杂工程化领域时，Cu/难熔金属体系仍面临

诸多科学问题与应用瓶颈：一是高温热循环下的热力

学失稳难题。在高温环境与高界面能的双重驱动下，

多层膜层状结构常遵循“晶界热沟槽化→层状结构夹

断→球化”的动力学路径发生不可逆的退化，导致钎

焊接头过早失效。二是复杂应力作用下的力学不稳

定性与断裂风险。薄膜原位生长累积的本征应力与

异种母材焊接热应力在界面处叠加，容易诱发裂纹萌

生及扩展，导致接头发生脆性断裂或界面剥离。三是

极端多场耦合工况下的液/固界面原子跨尺度扩散及

相变演化机制尚不明确，制约了微观结构调控的精准

性。亟待进一步开展系统而深入的机理性研究。基

于上述问题，未来研究重点应从以下方面协同突破，

以推动该体系在先进微纳连接领域的工程化应用：

（1）基于跨尺度模拟的界面演变精准预测。突破

理想界面假设，深度融合第一性原理计算、分子动力

学模拟与有限元数值模拟，并结合机器学习的神经网

络势函数，建立“工艺参数-微观结构-服役性能”的定
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量关系，揭示合金元素在纳米受限空间内的扩散与反

应规律，实现高温服役条件下界面结构的热力学与动

力学设计。

（2）优化异质界面的应力弛豫调控与强韧化机

制。利用多层膜纳米尺度“尺寸诱导相变”及活性元

素诱发的有益金属间化合物（如 Cu-Ti相）原位生成，

触发界面重构，消耗局部应变能，缓解应力集中，从而

有效抑制界面裂纹萌生与扩展，协同提升接头结合强

度与断裂韧性。同时，探索三维波浪形界面几何硬化

机制与辐照缺陷吸收的协同增益效应，以构建兼具抗

热振动与抗辐照性能的多功能界面。

（3）瞬态连接工艺与多场耦合下的服役行为评

估。发展“纳米结构+高能瞬态”连接技术（例如脉冲

电流辅助、激光诱导自蔓延反应），利用纳米尺度的熔

点降低效应与瞬态反应连接机制，避免纳米多层膜在

高温下的长时间暴露与结构退化。建立辐照-热-力多

场耦合环境下的结构演变与寿命预测模型，为极端工

况下的可靠性评估提供依据。

（4）拓展新型多组元纳米多层膜体系。突破传统

二元体系的局限性，引入界面多元微合金化策略，借

助高熵合金固有的熵稳定性与迟滞扩散效应，设计兼

具极高热稳定性、强扩散阻隔能力及优异力学性能的

新型连接材料。

（5）开发大尺寸复杂异形构件的连接技术。针对

目前磁控溅射沉积效率低、复杂表面成膜质量及残余

应力难以控制的工程瓶颈问题，研发大面积、三维曲

面可控的高效均匀沉积技术，同时，解决纳米多层膜

在复杂构件上的沉积与应力控制难题，推动其在航空

航天及核能等极端服役环境中的应用。
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