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脉冲偏压频率对 TiSiN/TiAlN 纳米多层膜 

结构和性能的影响规律 

魏永强，游业豪，蒋志强 

（郑州航空工业管理学院 航空工程学院，郑州 450015） 

摘  要：目的 研究脉冲偏压频率对 TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜结构和性能的影响，优化工艺参数，以提高

薄膜的性能。方法 采用脉冲偏压电弧离子镀，在 M2 高速钢和单晶硅基底上以不同脉冲偏压频率沉积

TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜，采用扫描电子显微镜（SEM）、能谱仪（EDS）、X 射线衍射仪和纳米压痕仪，

研究脉冲偏压频率对 TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜的表面形貌、元素成分、截面形貌、相结构和纳米硬度的影

响。结果 TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜表面的大颗粒直径主要集中在 1 μm 以下，随着脉冲偏压频率的变化，

大颗粒的数量为 184~234，所占面积为 40.686~63.87 μm2；主要元素为 Ti 元素和 N 元素，所占原子比分别

为 48%和 50%，Si 和 Al 元素的含量较少；多层结构不明显，截面形貌可观察到柱状晶的细化，80 kHz 时出

现片状化结构；以(111)晶面为择优取向，晶粒尺寸在 20 nm 左右；纳米硬度为 28.3~32.3 GPa，弹性模量为

262.5~286.8 GPa。结论 50 kHz 时，TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜表面大颗粒的数量最少，为 184 个；70 kHz

时大颗粒所占面积最小，为 40.686 μm2；晶粒尺寸在 50~60 kHz 时发生细化，60 kHz 时，晶粒尺寸达到最

小值 19.366 nm，纳米硬度和弹性模量分别达到最大值 32.3 GPa 和 308.6 GPa，脉冲偏压频率的最佳频率范

围为 50~70 kHz。 
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Effects of Pulse Bias Frequency on the Microstructure and 
Properties of TiSiN/TiAlN Nano-Multilayer Films 

WEI Yong-qiang, YOU Ye-hao, JIANG Zhi-qiang 

(School of Aeronautics and Astronautics, Zhengzhou University of Aeronautics, Zhengzhou 450015, China) 

ABSTRACT: Effects of the pulse bias frequency on the microstructure and properties of TiSiN/TiAlN nano-multilayer films 

were investigated for optimizing the process parameters and improving the performances. The TiSiN/TiAlN nano-multilayer 
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film were deposited by arc ion plating technology with defferent pulse bias frequency on M2 high-speed steel and 

monocrystalline silicon substrates. The surface morphology, element composition, cross-section morphology, phase structure 

and nanohardness of the TiSiN/TiAlN nano-multilayer films were investigate by scanning electron microscope (SEM), energy 

spectrometer (EDS), X-ray diffractometer and nanoindenter. The diameter of the macroparticles on the surface of the 

TiSiN/TiAlN nano-multilayer film was mainly concentrated below 1 μm. With the change of the pulse bias frequency, the 

number of macroparticles was 184~234, and the area was 40.686~63.87 μm2. The main elements of TiSiN/TiAlN 

nano-multilayer films were Ti and N, which reached to 48% and 50%, respectively. The contents of Si and Al were small. The 

multilayer structure was not obvious from the cross-sectional morphology, and columnar crystals of TiSiN/TiAlN 

nano-multilayer films refined. Flaky structure of the crystals appeared at 80 kHz. The TiSiN/TiAlN nano-multilayer films were 

crystallized with preferred orientation (111) crystallographic planes. The grain size was about 20 nm. The nano hardness was 

between 28.3~32.3 GPa, and the elastic modulus was between 262.5~286.8 GPa. The number of macroparticles on the surface 

of the TiSiN/TiAlN nano-multilayer films reached the minimium 184 at 50 kHz. The area occupied by macroparticles reached 

the minimium 40.686 μm2 at 70 kHz. the grain size was refined at 50~60 kHz. The grain size reached the minimum value of 

19.366 nm at 60 kHz. The nano-hardness and the elastic modulus reached the maximum values of 32.3 GPa and 308.6 GPa, 

respectively. 50~70 kHz was the best the pulse bias frequency range. 

KEY WORDS: arc ion plating; nano multilayer film; TiSiN/TiAlN; pulsed bias frequency; nano hardness 

为了提升硬质薄膜的力学性能和抗氧化性，在

TiN 薄膜中，通过掺杂 Al、Si 元素，使 Si3N4 非晶相

与纳米级的 TiN 之间形成包裹层，可以有效阻止晶界

滑移和位错运动，获得高硬度、强韧性等。在将 TiAlN

与 TiSiN 结合，实现 TiSiN/TiAlN 纳米多层结构的研

究中[1-4]，通过调制周期，控制 TiSiN/TiAlN 纳米多层

薄膜的应力[5]，可以使其比 TiSiN 和 TiAlN 薄膜具有

更高的硬度和更低的摩擦系数[1]。人们通过在基体上

施加脉冲偏压[6-7]，调整脉冲偏压幅值[8-9]、占空比[9-12]

和频率[6]产生等离子体鞘层振荡[13-15]，对等离子体的

能量进行有效调节，来实现薄膜性能和结构的优化。

Zhang 等人[16]改变脉冲频率（5~100 kHz），发现脉冲

频率为 60 kHz 时，离子能量和离子密度 高。赵彦

辉等人[17]采用正交试验研究脉冲偏压参数，发现脉冲

偏压幅值是影响 Ti/TiN 薄膜硬度的 主要因素，其

采用的脉冲偏压频率变化范围为 20~40 kHz 。

Aharonov 等人[18]研究了脉冲偏压幅值、占空比和频

率对 TiN 薄膜制备过程中大颗粒缺陷变化规律的影

响，发现大颗粒的数量主要取决于脉冲偏压幅值和占

空比，而频率对其几乎没有影响，其采用的脉冲偏压

频率范围为 0~40 kHz。李正阳等人[19]研究发现脉冲

偏压频率变化引起的离子振荡，改变了基体与接地电

位的距离，对 TiN 薄膜沉积速率影响较大，其采用的

脉冲偏压频率为 15~45 kHz。目前，对于电弧离子镀

中涉及 40 kHz 以上频率变化对多层薄膜微观结构和

性能的影响研究涉及较少。本文采用脉冲偏压电弧离

子镀技术在 M2 高速钢表面制备 TiSiN/TiAlN 纳米多

层薄膜，研究脉冲偏压频率变化对 TiSiN/TiAlN 纳米

多层薄膜微观结构和纳米硬度的影响规律，并对微观

结构与强化机制之间的影响规律进行探讨分析。 

1  实验 

1.1  TiSiN/TiAlN 纳米多层膜的制备 

采用北京泰科诺 TSU-650 多功能离子镀膜机，

通过改变脉冲偏压频率，分别在高速钢、单晶硅片上

沉积 TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜。图 1 为电弧离子镀

真空镀膜系统示意图。工件距靶材 25 cm，镀膜室壁

上有 3 个靶位，分别安装高纯 Ti 靶（99.9%）、TiAl

（原子比 50∶50）合金靶和 TiSi（原子比 80∶20）

合金靶，靶材尺寸为 ϕ100 mm×40 mm，反应气体采

用高纯 Ar、高纯 N2（99.999%）。 
 

 
 

图 1  电弧离子镀真空镀膜系统 
Fig.1 Schematic diagram of arc ion plating system 

 
镀膜采用 M2 高速钢，基体尺寸为 ϕ30 mm×3 mm，

单晶硅片尺寸为 10 mm×10 mm×0.5 mm。M2 高速钢
基体的预处理工艺顺序为：采用电火花线切割将直径
为 ϕ30 mm 的圆钢切成尺寸为 ϕ30 mm×3 mm 的圆片→
1240 ℃高温淬火→560 ℃回火热处理 3 次→圆片磨
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床双面打磨→600#水砂纸打磨→800#水砂纸打磨→1 m
的金刚石抛光剂抛光处理至镜面状态为止→丙酮中
超声清洗 5~10 min→无水乙醇中超声清洗 5~10 min→
烘干→放入真空室样品台。当真空度达到 5×10−3 Pa、
真空室内温度达到 200 ℃以上时，开始进行薄膜沉
积。沉积主要包括 4 个过程：1）以 40 mL/min 的流量
通入高纯 Ar 气体，Ti 靶弧电流为 80 A，脉冲偏压幅
值为−800 V，占空比为 40%，脉冲偏压频率为 40 kHz，
Ti 离子轰击清洗基体表面 10 min；2）关闭高纯 Ar
气体，以 60 mL/min 的流量通入高纯 N2 气体，Ti 靶
弧流为 80 A，脉冲偏压幅值为−300 V，占空比为 40%，
脉冲偏压频率为 40 kHz，沉积 10 min 制备 TiN 过渡
层，以提高膜基结合强度；3）Ti 靶电流设为 80 A，
交替打开 TiSi 靶和 TiAl 靶，进行 TiSiN/TiAlN 多层
薄膜沉积，具体实验参数见表 1；4）关机取样，通
氮气冷却真空室，当温度降至 150 ℃以下时，关 
 

表 1  TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜制备的实验参数 
Tab.1 Experimental parameters of TiSiN/TiAlN nano- 
multilayer films 

Processing parameter Value 

Ti, TiSi, TiAl arc current/A 80 

Pulse bias frequency/kHz 40, 50, 60, 70, 80 

Pulse bias voltage/V 300 

Pulse bias duty cycle/% 40 

N2 flow rate/(mL·min−1) 100 

Deposition period/s tTiSi/tTiAl=180/120 

Vacuum pressure/Pa 5×10−3 

Deposition temperature/℃ ≥200 

Deposition time/min 60 
 

 

闭真空系统，取出镀膜样品。 

1.2  膜层结构表征与性能测试 

采用 D8 ADVANCE X 射线衍射仪（德国布鲁克）
对 TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜相结构进行检测，扫描
角度为 20°~80°，扫描速度为 2(°)/min。采用场发射
扫描电子显微镜 SIGMA HV-01-043（德国蔡司）对薄
膜表面、截面进行分析观察，利用 Nano Xflash 
Detector 5010 能谱仪（德国布鲁克）对多层薄膜的元
素成分进行检测。采用 CSM 超纳米压痕仪（UNHT，
安东帕瑞士）对膜层进行纳米硬度检测，压入深度约
为 0.1 μm，即膜层厚度的 1/10 左右，施加 大载荷
为 10 mN，加载速度和卸载速度为 20 mN/min，保持
时间为 5 s，在膜层不同位置选取 5 个点进行检测，
取平均值作为 终测量结果。 

2  结果与讨论 

2.1  表面形貌 

图 2 所示为不同脉冲偏压频率下 TiSiN/TiAlN 纳

米多层膜的表面形貌。随着脉冲偏压频率的增加，薄

膜表面的大颗粒数量以及脱落引起的微孔或微坑缺

陷逐渐减少，且大颗粒的尺寸也变小。大颗粒在空间

传输过程中，主要受到 4 种作用力[13,20-21]—自身重

力、电场力、离子拖曳力和热泳力，在等离子体鞘层

中（基体附近）的受力情况[13]则主要以前 2 种力为主。

当大颗粒尺寸较小（5 μm 以下）时[13,20]，鞘层区域

内大颗粒受到的电场力均大于离子拖曳力与重力之

和，尤其是半径越小，电场力对大颗粒的排斥力越显 

 
 

图 2  不同脉冲偏压频率下 TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜的表面形貌 
Fig.2 SEM surface morphology of the deposited TiSiN/TiAlN nano-multilayer films with different pulse bias frequency 
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著，可以有效阻止大颗粒沉积在薄膜表面。随着脉冲

偏压频率的增加，等离子体鞘层的周期性变化加速，

鞘层振荡使更多的负电荷到达大颗粒周围，对大颗粒

的充电过程反复进行，充电频率随着脉冲偏压频率的

升高而增加[22]，大颗粒表面所带的负电荷增多；在基

体负偏压的作用下，大颗粒受到的电场力（排斥力）

增加[15]，能够到达基体表面的大颗粒数量减少，使薄

膜的表面质量得到明显改善。而多层薄膜表面出现的

微坑或微孔缺陷，主要是由于大颗粒与薄膜之间附着

力较弱，在离子轰击或者薄膜与大颗粒之间内应力的

作用下，大颗粒从薄膜表面脱落而形成[23]。 

采用 ImageJ 图像分析软件，对不同脉冲偏压频

率下 TiSiN/TiAlN 纳米多层膜的表面形貌进行分析，

图 3a 所示为不同脉冲偏压频率下薄膜表面的大颗粒

数量和尺寸统计结果。大颗粒的总数目分别为 221、

184、212、209、234，其中直径 1 μm 以下的大颗粒

数目分别为 201、166、199、199 和 219，占其总数

的比例分别为 90.95%、90.22%、93.87%、95.22%和

93.59%（如图 3b 所示），直径在 1 μm 以上的颗粒数

目分别为 20、18、13、10 和 15。大颗粒的尺寸主要

在直径 1 μm 以下，随着脉冲偏压频率的增加，直径

1 μm 以上的大颗粒数量占比不断减少。脉冲偏压频

率引起基体周围等离子体鞘层发生振荡周期性变化，

鞘层振荡使更多的负电荷到达大颗粒周围，对大颗粒

的充电过程反复进行，并且频率增加，引起薄膜表面

大颗粒缺陷的减少[13,15,23]。 

 

 
 

图 3  不同脉冲偏压频率下 TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜表面大颗粒数目统计结果 
Fig.3 Macroparticles number of the deposited TiSiN/TiAlN nano-multilayer films with different pulse bias frequency: a) size and 
quantity distribution of macroparticles on the film surface; b) the ratio and number of macroparticles below 1 μm in diameter 

 
图 4 所示为表面大颗粒所占面积和面积比统计

结果。随着脉冲偏压频率从 40 kHz 增加到 80 kHz，

大颗粒所占 TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜的表面积分别

为 63.87、52.506、44.952、40.686、46.351 μm2，所

占总面积（54.04 μm×38.41 μm=1922.04 μm2）的比例

分别为 3.323%、2.732%、2.339%、2.117%和 2.412%。

从 40 kHz 增加至 70 kHz 过程中，由 63.87 μm2 降至

小值 40.686 μm2。当脉冲偏压频率为 50 kHz 时，大

颗粒的数目 少（如图 3a），但是直径 1 μm 以上的

大颗粒数量占比较高，大颗粒所占的面积仅低于   

40 kHz 下的值；当脉冲偏压频率增加至 60 kHz 或   

70 kHz 时，大颗粒的数目出现增加，其所占的面积比

降低，原因在于直径 1 μm 以下的大颗粒数量和占比

增加（如图 3b）；当脉冲偏压频率增加到 80 kHz 时，

大颗粒所占面积又增加到 46.351 μm2。脉冲偏压频率

的变化对表面大颗粒的沉积有所改善，随着脉冲偏压

频率的增加，对 TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜表面尺寸

较大的大颗粒清除效果增强[17]，引起大颗粒的所占面

积比逐渐减小。 
 

 
 

图 4  不同脉冲偏压频率下 TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜表

面大颗粒所占面积及面积比 
Fig.4 Marcroparticles area and area ratio of the deposited 
TiSiN/TiAlN nano-multilayer films with different pulse bias 
frequency 
 

2.2  截面形貌 

图 5 所示为不同脉冲偏压频率下 TiSiN/TiAlN 纳

米多层薄膜的截面形貌和厚度。在基体上沉积 TiN 过
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渡层，以实现 TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜与基体之间

的良好结合，在过渡区域界面位置处的膜层组织细

密。对于交替沉积的 TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜，由

于 Ti 靶持续产生 Ti 离子和单层薄膜沉积速率较低，

多层薄膜截面的结构分层不明显。如图 5a 所示，当

脉冲偏压频率为 40 kHz 时，多层薄膜的截面形貌中

柱状晶结构显著，直接贯穿整个多层薄膜的截面；随

着脉冲偏压频率逐渐增加，由柱状晶结构向片状晶结

构演化，没有出现贯穿整个膜层的柱状晶组织，晶体

组织逐渐致密，如图 5b—5e 所示。脉冲偏压频率为

80 kHz 时，电弧等离子体振荡加速过程加剧，引起离

子能量的提高，促进了薄膜晶体组织的生长，片状晶

体组织取代柱状晶结构，如图 5e 中间位置所示。脉

冲偏压频率改变了偏压作用的周期，在基体表面的鞘

层随着频率变化而改变，引起进入鞘层的离子加速周

期变化，改变了对离子能量提升的作用，进而改变了

薄膜的生长机制[24-25]。由于在 TiN 中掺入了 Al、Si

元素，对部分 Ti 进行了置换，使得柱状晶细化，晶

粒尺寸计算结果也证实了多层薄膜截面中晶体组织

的演化规律。如图 5f 所示，当脉冲偏压频率为 70 kHz

时，膜层厚度下降至 1.01 μm。脉冲偏压频率的增加，

改变了基体附近等离子体鞘层的振荡，使沉积离子的

密度发生变化，并随着基体的转动位置变化，薄膜的

厚度发生变动，总体保持为~1 μm。 

 

 
 

图 5  不同脉冲偏压频率下 TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜的截面形貌及厚度 
Fig.5 SEM cross-section morphology of the deposited TiSiN/TiAlN nano-multilayer films with different pulse bias frequency: f) 
film thickness results 

 
2.3  薄膜成分和相结构分析 

图 6 所示为不同脉冲偏压频率下 TiSiN/TiAlN 纳 

米多层薄膜的元素组成分析结果，TiSiN/TiAlN 纳米
多层薄膜中元素成分主要是 N 和 Ti，只有少量 Al 和
Si。随着脉冲偏压频率的变化，Ti 元素的原子数分数
为 49.1%~50.28%，N 元素的原子数分数为 48.3%~ 
50.14%，Si 元素的原子数分数为 0.96%~1.59%，Al

元素的原子数分数为 0.01%~0.19.%，各元素含量并
没有随脉冲偏压频率改变而发生显著变化，说明脉冲
偏压频率的变化对元素含量影响较小。 

图 7 所示为不同脉冲偏压频率下 TiSiN/TiAlN 纳
米多层薄膜的 XRD 衍射图谱以及基体和 TiN 标准
PDF卡片图谱。通过对比 TiN标准 PDF卡片（65-0414、
38-1420）、AlN 标准 PDF 卡片（25-1495、46-1200） 

 
 
 
 

图 6  不同脉冲偏压频率下 TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜的
元素成分 
Fig.6 Chemical composition of the deposited TiSiN/TiAlN 
nano-multilayer films with different pulse bias frequency 



·316· 表  面  技  术 2021 年 12 月 

 

和相关 TiSiN、TiAlN[26-27]的 XRD 结果可知，在衍射

角分别为 36.5°、42.4°、61.5°、77.5°时，沉积的

TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜与标准卡片的衍射峰有较

好对应，其主要衍射峰为(111)、(200)、(220)和(222)

晶面的衍射峰。在 44.5°衍射角位置，除了对应高速

钢基体相之外，还对应 AlN 相的(200)晶面。在 XRD

衍射峰中，并没有发现 TiSiN 三元相，一方面在于

Al、Si 元素含量较少，另外一方面是由于 Si 和 N 会

形成非晶态 Si3N4 化合物[28-29]。TiSiN/TiAlN 纳米多层

薄膜相结构以面心立方结构的(111)晶面为主峰，与标

准卡片对比，其峰值位置向左偏移，原因在于 Al、

Si 元素掺杂在 TiN 晶格中，导致其晶格发生畸变，引

起晶面间距和晶格参数增大[30]。随着脉冲偏压频率的

增加，在 36.3°衍射角位置，(111)晶面衍射峰变得尖

锐，峰值强度持续增长，说明多层薄膜的结晶度变高，

在此位置晶体生长择优取向明显。在 61.5°衍射角位

置，(220)晶面的衍射峰较宽，峰强逐渐变低，说明在

这个方向晶体生长的择优取向降低。在 77°衍射角位

置，随着脉冲偏压频率的增加，(222)晶面峰值强度逐

渐增高，择优取向有所增加，衍射峰较标准 PDF 卡

片向右发生偏移。这是由于 Al 原子取代 Ti 原子，引

起晶格常数变小，使衍射峰的位置发生变化。在沉积

离子到达基体表面的过程中，脉冲偏压频率的增加引

起基体附近等离子体鞘层振荡加快，基体负偏压电场

做功引起离子能量变化。随着鞘层性质及距离基体位

置不同而发生复杂变化[13,15,31]，鞘层振荡将对离子进

行反复加速，引起离子能量的增加。在脉冲偏压幅值

为−300 V 和占空比为 40%的条件下，高能离子的轰

击可以提供薄膜生长过程中原子的迁移能，促进原子

的迁移，使 TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜沿着(111)晶面

方向生长[32-33]，引起(111)晶面的择优生长趋向更加显著。 

 

 
 

图 7  不同脉冲偏压频率下 TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜的

XRD 衍射图谱 
Fig.7 XRD of the deposited TiSiN/TiAlN nano-multilayer 
films with different pulse bias frequency 
 

根据谢乐公式（Scherrer）计算 TiSiN/TiAlN 纳

米多层薄膜在(111)择优取向晶面处的晶粒尺寸[34]，

如式(1)所示。 

coshkl

kD 
 

     (1) 

式中：D 表示晶粒尺寸；βhkl 表示衍射峰的半高

宽；k表示谢乐常数，取值为 0.89；铜的 X 射线波长

λ=0.154 056 nm；θ 表示衍射峰对应的衍射角。其中，

半高宽、衍射角均为弧度制。晶粒尺寸计算结果见表

2，随着脉冲偏压频率的增加，晶粒尺寸由 40 kHz 时

的 20.572 nm 减小至 60 kHz 时的 19.366 nm 后，又在

80 kHz 时增加至 20.364 nm，但其晶粒尺寸基本维持

在 20 nm，与截面形貌中观察到的多层薄膜晶粒生长

趋势有一定的对应。 

 
表 2  (111)晶面的晶粒尺寸计算参数 

Tab.2 Calculated crystalline size of (111) crystal plane 

Pulse bias  
frequncy/kHz 

Diffraction  
angle 2θ/(°) 

FWHM/(°) 
Grain 

size/nm

40 36.409 0.402 20.572 

50 36.391 0.419 19.736 

60 36.384 0.427 19.366 

70 36.374 0.411 20.119 

80 36.332 0.406 20.364 

 

2.4  纳米硬度及强化机理分析 

图 8 所示为不同脉冲偏压频率下制备的 TiSiN/ 

TiAlN 纳米多层薄膜的载荷-位移曲线、纳米硬度和弹

性模量。图 8a 表明，随着载荷增大，压痕深度逐渐

增加，60 kHz 时的 TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜压痕深

度 小，薄膜的力学性能 佳。如图 8b 所示，随着

脉冲偏压频率从 40 kHz 增加到 60 kHz，纳米硬度由

28.9 GPa上升至 大值32.3 GPa，弹性模量由286.8 GPa

上升至 大值 308.6 GPa；在 70 kHz 时，纳米硬度和

弹性模量分别下降至 小值 28.3 GPa 和 262.5 GPa；脉

冲偏压频率增加至 80 kHz 时，纳米硬度和弹性模量

又达到 28.9 GPa 和 294.9 GPa。当脉冲偏压频率从  

40 kHz 增加到 60 kHz 时，(111)晶面的晶粒尺寸由

20.572 nm 减小至 19.366 nm，当脉冲偏压频率从 70 kHz

增加到 80 kHz 时，晶粒尺寸又增加至 20.364 nm，晶

粒尺寸呈现先减小、后增大的变化趋势。根据 Hall- 

Petch 强化效应，晶粒的细化使得硬度增加，且晶界

密度的增加对位错运动有一定限制作用，位错跨越晶

界的可能性减小 [35]，不易发生跨晶界的移动，因此

TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜抵抗变形的能力增强，纳

米硬度和弹性模量增加[36]；同时，多层薄膜中 TiSiN

层和 TiAlN 层之间的弹性模量存在差异[37]，弹性模量
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较高的一层阻止了位错在膜层界面间的运动，使多层

薄膜的硬度增加。当脉冲偏压频率为 70 kHz 时，多

层薄膜中 Si含量达到 大值 1.59%，有可能形成 Si3N4

非晶相结构，减弱多层薄膜的界面强化作用，此外，

基底效应也会引起硬度的降低，导致硬度降低至 小

值 28.3 GPa[38]。 
 

 
 

图 8  不同脉冲偏压频率下 TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜的纳米硬度、弹性模量和载荷-位移曲线 
Fig.8 Nano-hardness, elastic modulus and load displacement curve of the deposited TiSiN/TiAlN nano-multilayer films with 
different pulse bias frequency: a) the load displacement curve; b) nano-hardness and elastic modulus 

 
3  结论 

1）对 TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜表面进行形貌

分析，发现薄膜表面结构均匀，在脉冲偏压频率为

70 kHz 时，大颗粒面积占比达到 2.12%，1 μm 以下

颗粒数目占比达到 95.22%。随着脉冲偏压频率的增

加，薄膜中 Ti 质量分数为 49.1%~50.28%，N 质量分

数为 48.3%~50.14%，Si 质量分数为 0.96%~1.59%，

Al 质量分数为 0.01%~0.19%，脉冲偏压频率对

TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜的元素含量影响不大。 

2）TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜的厚度为~1 μm，

当脉冲偏压频率为 60 kHz 时，多层薄膜的厚度达到

大值 1.1 μm。Ti 靶持续产生等离子体导致分层结构

不明显，随着脉冲偏压频率逐渐增加，引起离子能量

增大，多层薄膜由柱状晶结构向片状晶结构演化。 

3）TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜以(111)晶面为择优

取向，主要以 TiN 相结构为主。Al、Si 元素的掺杂和

脉冲偏压频率对等离子体能量的影响，引起(111)晶面

峰值位置的偏移，脉冲偏压频率为 60 kHz 时，(111)

晶面的晶粒尺寸达到 小值 19.366 nm，  

4）TiSiN/TiAlN 纳米多层薄膜的纳米硬度均在

28 GPa 以上，当脉冲偏压频率为 60 kHz 时，晶粒尺

寸 小，纳米硬度和弹性模量分别达到 大值 32.3 

GPa 和 308.6 GPa。 
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