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金刚石膜厚度尺寸对热残余应力的影响
*
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(1.西南交通大学应用力学与工程系,四川成都 610031;

2.北京科技大学应用学院,北京 100083)

  摘要:采用有限元方法对钼基体上不同厚度(20~1000μm)金刚石膜的热残余应力进行

了全面的模拟与分析,得出了它们在膜内分布的等值线图,研究了金刚石膜厚度尺寸对整个膜

内的最大主拉应力和界面处每个应力分量最大值的影响。结果表明:在整个膜内,最大主拉应

力的位置出现在膜的表面、界面或侧面,其值随膜厚度的增加而增大;在界面处,最大轴向应力

随膜厚度的增加而增大,而最大径向压应力、最大周向压应力和最大剪应力则随膜厚度的增加

而减小,其中最大剪应力减幅较小;膜厚度越大时,以上各量随厚度增(减)的速度越慢。其结

论对于在金刚石膜的制备中合理地选择厚度、有效地进行应力控制有一定的参考价值。
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1 引 言

  金刚石膜集多种优异性能于一身,在涂层工具(刀具、模具等)、X射线机窗口、红外光学器件保护增

透膜、紫外光辐射探测器、雷达天线罩、磁盘和光盘保护膜、集成电路的保护层、超高频扬声器振膜、大功

率电子器件的散热片以及高温半导体器件等许多领域有着广泛的应用前景[1]。其应用形式有两种:一
种是金刚石膜在基体上沉积完毕,直接附着于基体上使用的“附着膜”;另一种是沉积完毕后,将其从基

体上脱下的“自支撑膜”。但是,困扰金刚石膜制备和应用的一大难题是较高残余应力的存在:一是它容

易导致金刚石膜开裂[2-3],使得制备完整金刚石膜的成功率降低,制备成本居高不下;二是对于“附着膜”
来说,较高的残余应力还会削弱膜/基界面的结合强度,容易造成金刚石膜从基体起层、剥落。因此,残
余应力已是一个倍受关注的问题,急待解决。

残余应力[1,4]按来源分为热残余应力和本征应力。前者是因金刚石膜与基体材料二者热膨胀系数

失配,当用化学气相沉积方法在高温(600~1100℃)制备完毕并冷却到室温后而产生;后者则是因薄膜

和基体的晶格常数失配,以及薄膜中的各种缺陷而产生。由于总残余应力中的本征应力受制备工艺及

参数的影响较大,原位测量和计算其大小较困难,所以目前的研究途径大多集中在利用X射线法、基片

曲率法及Raman光谱法等方法测出薄膜总的残余应力,然后从中减去热残余应力,得出本征应力,以便

进一步合理地控制工艺参数,提高薄膜质量。这些测试方法都受膜或基体厚度尺寸的影响,如基片曲率

法,当膜和基体的厚度越薄时,才能越容易、越精确地测量其弯曲曲率,由此而测出的残余应力是膜内的

平均应力;而X射线法和Raman光谱法因其入射线或激光的渗透深度有限,由此而测出的残余应力是

膜的表层附近区域内的应力。关于金刚石膜的厚度尺寸对总的残余应力的影响研究已取得一定的进

展,一些研究者对此进行了实验研究[1,4-5],然而,这些研究都是针对厚度在几十微米以下的金刚石薄膜
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进行的。如今,工程上对金刚石膜的需求已不再局限于薄膜,高质量大面积的金刚石厚膜(>300μm)
在半导体、传感器、发射体以及光学应用等方面就极具诱惑力[6]。但是,迄今对金刚石厚膜所开展的应

力研究甚少。金刚石厚膜对上述各测试方法提出了更高的要求,已有的实验结论都是膜厚度尺寸对包

括热残余应力和本征应力在内的总残余应力的影响,那么膜厚度尺寸对热残余应力的影响会怎样? 虽

然针对薄膜的热残余应力的计算大多采用(1)式的估算式[1,4,7-8](式中:Ef、νf分别为薄膜的弹性模量和

泊松比;αf、αs 分别为薄膜和基体的热膨胀系数;ΔT 为沉积温度与室温的温差)

σ= Ef
1-νf

(αf-αs)ΔT (1)

但应用这些简化式子的首要前提是“假设膜内应力为均匀的等值双轴应力状态”[9],这对于厚度极小的

薄膜来说是比较适合的。可是,对于厚膜而言,则不太适合,其原因是上述假设已不再成立[10]。为此,
值得采用的是数值模拟方法。

本研究利用有限元分析计算方法,对厚度尺寸在20~1000μm的金刚石膜的热残余应力进行模拟

研究,旨在了解膜的厚度尺寸对热残余应力各分量的大小及分布的影响,对膜内的危险位置和可能的失

效方式进行初步分析,以便能更有效地进行应力预测和控制,为金刚石膜的制备和应用提供参考。

图1 有限元分析所用的几何模型

Fig.1 Schematicdescriptionofthegeometryused
inthefiniteelementmodel

2 有限元分析模型

  计算所用的几何模型为常用的圆柱模型,如
图1所示。试样的直径为50mm,位于下层的钼基

体厚度选用40mm,位于上层的金刚石膜厚度t则

选用20~1000μm多个尺寸进行模拟。xoz平面为

金刚石膜/钼基体的交界面,y轴为对称轴。
有限元分析软件为ANSYS。采用轴对称模型

进行计算,选取轴向对称面的1/2进行分析,并对

膜/基界面区域和外边缘区域进行了网格细划,图1中x和y 方向分别为径向和轴向,另一坐标轴z的

方向为周向。单元类型为四节点轴对称单元。边界条件为:约束基体底面在y方向位移和对称轴在x
方向的位移。分析中采用以下假设:(1)材料为线弹性和各向同性;(2)两层材料间的交界面为理想的完

全粘结的结合方式;(3)由于金刚石膜的热导率很大,所以把测得的基体平均温度作为整个膜/基系统的温

度,即假设系统从沉积完毕时的900℃均匀冷却到室温25℃,将900℃作为无应力时的参考温度。
金刚石膜和钼的弹性模量[1]分别为1050GPa和316GPa,泊松比分别为0.22和0.324。本工作计

及了这两种材料的热膨胀系数随温度的变化,详见文献[11]。

3 模拟计算结果与讨论

3.1 金刚石膜的应力分布云图(等值线)
  通过对不同厚度尺寸金刚石膜的热残余应力分量分布等值线的研究发现,其共性是距离膜/基界面

越近,各应力分量值越大,且在膜的外边缘附近应力梯度较大。因此,图2显示了厚度尺寸为t=100μm的

金刚石膜在靠近外边缘区域内的应力分布等值线图,图2中各图右上角处的 MX和 MN的值分别代表

相应量在整个膜内代数值的最大值和最小值,其余字母显示了相应等值线处的应力大小,应力的单位为

GPa。由图2(a)知,径向应力σx 在上表面附近的外边缘不远处为拉应力,在靠界面一侧的大部分区域

均为压应力,且离界面越近,压应力绝对值越大。由图2(b)知,轴向应力σy 在外边缘附近局部区域内

为拉应力,其余地方为压应力。由图2(c)知,周向应力σz 全为压应力,离界面越近,压应力绝对值越大。
由图2(d)知,剪应力τxy离界面越近时其值越大,且在界面的外边缘附近出现严重的应力集中(另两个

剪应力分量τxz和τyz全为零,故未示出)。界面处较大的剪应力及严重的应力集中通常是引起膜/基界

面错动、造成界面结合强度降低的主要原因。由此可见,界面处为膜的薄弱环节,值得关注。为此,以下

先就金刚石膜厚度尺寸对界面处各应力分量的影响加以研究。

713 第3期            唐达培等:金刚石膜厚度尺寸对热残余应力的影响



(a)Radialstressσx                  (b)Axialstressσy

(c)Circularstressσz;                  (d)Shearstressτxy

图2 膜/基界面的外边缘附近的应力分布等值线(GPa),膜厚100μm
Fig.2 Thecontourplotofstressdistributioninthevicinityofthefilmsedge(GPa),Filmsthickness100μm

3.2 金刚石膜的厚度尺寸对界面处每个应力分量最大值的影响

图3 膜厚度对界面处的每个应力分量的最大值(虚线)和
膜内的最大主拉应力(实线)的影响

Fig.3 Theeffectoffilmsthicknessoneachstress
component’smaximumatinterface(dashline)and
onthemaximumoftensileprincipalstress

infilms(solidline)

  图3中的虚线显示了厚度尺寸对金刚石膜在界

面处(用上标0示出)的每个应力分量最大值(指绝

对值最大)的影响。由于金刚石膜的热膨胀系数比

钼基体的热膨胀系数小,所以金刚石膜在界面处的

径向应力和周向应力全为压应力。由图3知,随着

厚度的增加,界面处的最大径向压应力(σx)0max和最

大周向压应力(σz)0max的绝对值逐渐减小(二者的值

仅在膜厚大于600μm后才有差异),界面处的最大

剪应力(τxy)0max也逐渐减小(减幅较小),但界面处的

最大轴向应力(σy)0max则逐渐增大。另外,上述各个

量在厚度尺寸较小时(<100μm)其增减速度最快

(斜率最大),随着厚度尺寸变大后,它们的增减速度

变慢。由以上分析可知,厚度尺寸的变化对于界面

处最大剪应力的影响不很显著,说明厚度尺寸对于

膜剥落失效的影响不明显。为了便于了解膜的开裂失效,下面有必要研究膜厚对整个膜内最大主拉应

力的位置和大小的影响。

3.3 金刚石膜的厚度尺寸对整个膜内最大主拉应力位置和大小的影响

  先研究膜厚度尺寸对于整个膜内最大主拉应力所在位置有无影响。图4显示了4种厚度尺寸的膜

内第一主应力的分布图,它们都是靠近外边缘区域的放大图,其中图4(d)为靠近外边缘和界面的局部

区域放大图。图中 MX为整个膜内的最大主拉应力值,从等值线的趋势可观察到,离字母“I”不远处将

是最大的主拉应力所在的位置。图4(a)表明,当膜厚t=10μm时,最大主拉应力位置出现在界面附近
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离外边缘不远处;图4(b)表明,当膜厚t=20μm时,最大主拉应力出现在膜的上表面附近离外边缘不

远处;从膜厚为40μm开始(图4(c)t=40μm和图4(d)t=1000μm),最大主拉应力则均出现在膜的

外侧靠近界面附近。总之,不管膜厚如何,最大主拉应力的位置出现在膜的表面、界面或侧面,而未在膜

体内部中心区域。因此,膜的上下表面或侧面是更值得关注的地方。图3中的实线显示了膜厚度尺寸

对整个膜体内的最大主拉应力(σ1)max值的影响,由图3可知,随着膜厚度尺寸的增加,膜体内最大主拉

应力值增大,且在膜厚度尺寸较小时相比膜厚较大时,其增大的速度更快。

  (a)t=10μm                    (b)t=20μm  

  (c)t=40μm                    (d)t=1000μm  

图4 不同厚度(t)的膜内靠界面外侧区域各点处的第一主应力分布图

Fig.4 Thecontourplotofthefirstprincipalstressinfilmsfordifferentthickness

3.4 讨论

  目前针对附着于基体之上的金刚石薄膜所得出的实验表征结果,均是包括热残余应力和本征应力

在内的总残余应力,尚未见到对其中的热残余应力部分进行单独实测的报道。文献[2,7-8]均指出:总
残余应力主要由热残余应力所引起、热残余应力是造成金刚石膜产生裂纹或炸裂的主要原因。因此,热
残余应力的变化应该能基本反映出总残余应力的变化。但以往针对厚度极小的薄膜热残余应力的计算

大多采用(1)式进行估算,(1)式中并未反映出膜的厚度尺寸等几何参量,由此只能得出膜内的热残余应

力是均匀分布的,这对于厚膜来说会有大的误差,同时它也无法解释一些实验结果。一些研究者[3,12-13]

对用不同沉积方法在不同基体上合成的金刚石膜残余应力进行的实验表征结果均表明:残余应力为吉

帕级大小,并且沿膜内水平方向及沿膜厚度方向的分布都不均匀,其中在膜/基界面处最大。这些结论

在本文3.1节中得到了很好的证实。文献[13]对与本文相同的基体材料(Mo)和相同的沉积温度

(900℃)下金刚石膜残余应力做了拉曼谱实测表征,结果表明:压应力从膜中心(-3.3GPa)到膜外边

缘(-4GPa)逐渐增大。这也表明膜中残余应力并不均匀,其大小与本文图3中径向应力(σx)0max或周向

应力(σz)0max的大小只有较小差异。存在较小差异的原因是图3中的这两个量只是界面处的值,另外文

献[13]中的实测数据还包括了小部分本征应力的影响。只选取图3中的径向应力或周向应力与文献

[13]的拉曼谱实测结果相比较,是因为拉曼谱实测技术认为,膜内同一点处的应力在面内是均匀的,事
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实上,从图3可知,径向应力与周向应力在膜厚度小于600μm时确实无多大差异。金刚石膜的抗压能

力很强,但抗拉能力却较弱,而本文3.1节中模拟得出了径向应力和轴向应力在膜的局部地方出现了拉

应力,同时图3中也示出了整个膜内存在主拉应力,利用这些结果能更好地解释金刚石开裂破坏的机

理,而利用以往的估算式(1)式只能得出金刚石膜内全为压应力,它是难以解释的。图2表明,在膜的外

边缘处各应力分量均有应力集中,据此也能很好地解释实验观察[8]所发现的现象:裂纹起始于膜的边

缘、然后向膜内部扩展。而利用(1)式只能得出膜内应力为均匀分布,故它也是无法解释上述裂纹起源

及扩展过程的。关于厚度尺寸对残余应力的影响,已有的对薄膜的实测表征结果都得出[1,4-5]:随着金刚

石薄膜厚度的增加,总残余应力由压应力变为拉应力,并随沉积时间的增加而增大。压痕实验也表

明[14]:金刚石膜的开裂直径随厚度的增加而较为迅速地增加。这些都说明,膜越厚越容易破坏。

Kosky[3]也指出:热应力随膜厚度的增加而增大。图3同样得出了最大主拉应力(σ1)max随膜厚度的增

加而增大。故本工作模拟结果与上述已有的研究成果相吻合,且能更好地对金刚石膜的破坏现象进行

合理地解释。

4 结 论

  (1)热残余应力分量在膜/基界面和外边缘相交的局部区域内有显著的应力集中现象。
(2)当金刚石膜的厚度较小时,整个膜内的最大主拉应力位置出现在膜/基界面或膜的上表面;当

厚度较大时,则出现在膜的侧面(离界面较近)。
(3)整个膜内的最大主拉应力值随膜厚度的增加而增大。
(4)界面处的径向压应力、周向压应力绝对值的最大值和最大剪应力随膜厚度的增加而减小,其中

最大剪应力减幅较小;而界面处的最大轴向应力则随膜厚度的增加而增大。
(5)随着膜厚度的增加,以上各个应力的增减速度变慢。
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EffectofDiamondFilmsThicknessonThermalResidualStress

TANGDa-Pei1,GAOQing1,WULan-Ying2

(1.DepartmentofAppliedMechanicsandEngineering,

SouthwestJiaotongUniversity,Chengdu610031China;

2.SchoolofAppliedScience,BeijingUniversityofScience
andTechnology,Beijing100083,China)

Abstract:EachcomponentofthermalresidualstressindiamondfilmsdepositedontoMosubstratewas
simulatedandanalyzedcomprehensivelybyusingthefiniteelementmethod,andthedifferentthick-
ness(20~1000μm)ofthefilmswasusedduringthesimulation.Thecontourplotsofthesecompo-
nentsdistributionwereobtained.Inaddition,theeffectofthefilmsthicknessonthemaximumtensile
principalstressinfilmsandonthemaximumofeverystresscomponentatinterfacebetweenfilmsand
substratewasinvestigated.Theresultsshowthatthelocationofmaximumtensileprincipalstressin
thefilmsisattheupwardfaceorsidefaceofthefilmsortheinterface,andthemagnitudeofitincrea-
seswhenthefilmsbecomethicker.Also,themaximumaxialstressattheinterfaceincreaseswhenthe
filmsbecomethickerwhereasthemaximumcompressiveradialstress,maximumcompressivecircular
stressandmaximumshearstressattheinterfaceareinreverse,andthereductionextentofthemaxi-
mumshearstressissmall.Theincreaseorreductionrateofeachstressmentionedaboveisslower
whenthefilmsthicknessbecomeslarger.Theseconclusionsareusefultochooserationallyfilmsthick-
nessandtocontroleffectivelythestressesduringpreparationofdiamondfilms.
Keywords:diamondfilms;thickness;residualstresses;finiteelement;principalstress;interface
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