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摘要：薄膜材料中的微观结构和织构特征对其性能有重要的影响作用，但目前薄膜中微观结构和织构的关系尚未清楚。

以 Cu / Co 多层膜为对象，研究薄膜中的表面粗糙度和织构。采用磁控溅射法在单晶 Si 基底上制备 Cu / Co 多层膜，

通过扫描电子显微镜和原子力显微镜对多层膜的表面粗糙度进行逐层表征，结合薄膜外延生长模型分析薄膜表面自由

能的层间差异对薄膜生长模式和表面粗糙度的影响。结果表明，在 Si 基底上沉积的 Cu 薄膜呈岛状模式生长，表面粗

糙度较小；继续在 Cu 薄膜上沉积的 Co 薄膜亦呈岛状模式生长，表面粗糙度增加； 后在 Co 薄膜上沉积的 Cu 薄膜，

趋向于层状模式生长，表面粗糙度下降。此外，利用 XRD 与 EBSD 分析 Cu / Co 多层膜的织构演变行为，发现在 Cu

和 Co 层交替沉积的过程中，织构类型由{111}变为{0001}再变为{111}，织构强度逐渐变弱。分析表明，薄膜的织构强

度与其表面粗糙度存在一定关系，Cu 薄膜中{111}织构强度越高，薄膜的表面粗糙度越小。通过明确 Cu / Co 薄膜生长

过程中的织构演化规律以及织构与微观结构的相互作用，可为薄膜制备技术和性能调控的研究提供一定启示及参考  

意义。  
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Abstract: The giant magnetoresistance (GMR) effect refers to the phenomenon in which the resistivity of a magnetic material 

changes significantly in the presence of an external magnetic field compared with when there is no external magnetic field. Thus, 

when the GMR film is applied to an external magnetic field, there is a large variation in resistance. In light of this special property, the 

GMR film can be applied as a sensor, high-density magnetic recording read-head, giant magnetoresistance random access memory, 

magnetic spin transistors, and other electronic components. In recent years, the structures and properties of GMR multilayers have 

been extensively studied. In multitudinous GMR multilayer systems, Cu / Co multilayers have attracted significant attention owing to 

their good thermal stability and high magnetoresistance change rate. Previous studies have shown that the reduction in the interface 

roughness of Cu / Co multilayers increased the electron spin correlation scattering at the interface, which could enhance the GMR 

effect. The microstructure and texture of the multilayers also affect the oscillating exchange coupling and electron spin correlation 

scattering between the magnetic layers of the GMR films. However, the relationships between the thin film preparation and the 
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formation and evolution of the texture, as well as the change in microstructure, have yet to be thoroughly and systematically studied. 

The microstructure and texture of thin-film materials significantly influence their properties, but the relationship between them 

remains unclear. In this paper, the surface roughness and texture of Cu / Co multilayers were studied in detail. First, Cu / Co 

multilayers were prepared on single-crystal Si substrates by magnetron sputtering. The purity of the sputtering target was＜99.9%. 

The substrate was a single-crystal (001) Si; the system background vacuum during sputtering was better than 0.10 mPa; the working 

pressure was controlled at 0.5 Pa; and the sputtering gas was high-purity argon. During the sputtering process, the power was set at 

250 W and the layer thickness was controlled at 100 nm. Based on the above parameters, Cu (100 nm), Cu (100 nm)  / Co (100 nm), 

and Cu (100 nm)  / Co (100 nm)  / Cu (100 nm) films were prepared. Second, the surface roughness of the multilayer films was 

characterized by scanning electron microscopy and atomic force microscopy. Combined with the film epitaxial growth model, the 

effects of the difference between the layer surface energies on the film growth mode and surface roughness were analyzed. By 

calculating the surface energy in different crystal plane of the Co / Cu film, it was found that surface energy minimization was the 

main driving force of {111} preferred orientation. The Cu layer deposited on the Si substrate was grown in the island mode with a low 

surface roughness. The Co layer deposited on the Cu layer was also grown in the island mode with increased surface roughness. The 

Cu layer deposited on the Co layer tended to grow in the layered mode with reduced surface roughness. The texture evolution of the 

Cu / Co multilayers was analyzed by X-ray diffraction and electron backscattering diffraction. It was found that during the deposition 

process, the texture types changed from {111} to {0001}, and then to {111}, and the texture strength gradually weakened. In Cu / Co 

multilayers, a relationship exists between the texture and surface roughness: the higher the {111} texture strength in the Cu film, the 

lower the surface roughness of the multilayers. Clarifying the texture evolution during the growth of Cu / Co films and establishing 

the interaction between the texture and microstructure provides insight and serves as a reference for film preparation and performance 

control. 

Keywords: multilayers; magnetic film; surface roughness; texture; orientation relationship 
 

0  前言 

巨磁电阻效应（Giant magnetoresistance，
GMR）发现于具有反铁磁性耦合的铁磁性薄膜材

料，这种效应的核心是在外磁场发生改变的情况

下，载流子在铁磁性薄膜中传导时受到不同强度

的自旋相关散射，从而导致薄膜的电阻值发生显

著变化
[1-2]

。1994 年 IBM 公司利用具有 GMR 效

应的多层金属膜制成硬磁盘磁头，大大提高了磁

记录密度，掀起了巨磁电阻材料与器件的研究热

潮
[3]
。在众多巨磁电阻薄膜体系中，Cu / Co 多层

膜以其良好的热稳定性和较大的磁电阻变化率而

受到广泛关注。 
JIANG 等

[4]
采用平动喷射电化学沉积系统在硅

衬底上制备了 Cu / Co 多层膜，其巨磁阻率高达

50.38%，且 GMR 效应随多层膜周期数的增加而增

加，当周期数超过 120 时，巨磁电阻率减小。

CIUPINA 等
[5]
使用热离子真空电弧放电法合成了

Cu / Co / Cu / Fe 系列薄膜，并且利用磁光克尔效  
应研究这些薄膜的磁性，获得 大磁电阻值为 31 %

的多层膜。截至目前，普遍认同 Cu / Co 多层膜界

面粗糙度的降低会增加界面上电子自旋相关散射，

使得 GMR 效应增强，同时，多层膜的微观结构、

择优取向均会对 GMR 薄膜磁层间的振荡交换耦合

和电子自旋相关散射产生影响
[6-9]

。目前，关于薄膜

织构与其表面粗糙度的研究仍鲜有报道，国内对此

方面的研究还不深入。因此，如何有效地控制

Cu / Co 多层膜的界面粗糙度、研究薄膜沉积过程中

的织构演变规律，对提高 GMR 效应具有十分重要

的意义。 
本文采用磁控溅射法在单晶 Si 基底上依次沉

积出 Cu 层、Co 层、Cu 层薄膜，形成单层膜厚度

均为 100 nm 的 Cu / Co / Cu 多层膜。通过扫描电

子显微镜和原子力显微镜对多层膜的表面粗糙度

进行逐层表征，应用背散射电子衍射技术和透射

电子显微镜对多层膜的织构演变行为进行研究，

结合薄膜外延生长模型和边-边匹配模型分析薄

膜表面自由能的层间差异和取向差异对表面粗糙

度的影响，为获得高 GMR 效应的 Cu / Co 多层膜

奠定基础，进一步推动薄膜材料与器件的研究与

发展。 
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1  试验准备 

1.1  样品制备 
采用磁控溅射镀膜仪制备 Cu / Co / Cu 多层膜，

溅射靶材为 Cu 靶和 Co 靶，靶材纯度优于 99.9 %，

基片为单晶（001）Si 基底，溅射时系统本底真空优

于 0.1 MPa，工作气压为 0.5 Pa，溅射气体为 Ar，
溅射功率为 250 W，单层膜厚度均为 100 nm，分别

制备了 Cu（100 nm）、Cu（100 nm） / Co（100 nm）、

Cu（100 nm） / Co（100 nm） / Cu（100 nm）三种

结构的薄膜。 
1.2  结构表征 

利用配有能谱分析仪（EDS）的 Zeiss ULTRATM 
55 扫描电子显微镜（SEM）观察薄膜表面的二维形

貌并分析元素种类；使用 Veeco Multimode 8 原子力

显微镜（AFM）观察薄膜表面的三维形貌，并通过

NanoScope Analysis 软件计算其表面粗糙度；利用电

子背散射衍射（EBSD）表征薄膜表面晶粒之间的取

向关系，通过 Chanel 5 软件对 EBSD 数据进行计算，

定量表征薄膜内的织构强度；采用 Tecnai G2 F20 透

射电子显微镜（TEM）对薄膜的截面进行选区电子

衍射（SAED），得到选区电子衍射谱，进行取向关

系的标定。 

2   结果与讨论 

2.1  Cu / Co 多层膜表面形貌的变化规律 
图 1 为通过场发射扫描电镜得到的 Cu、

Cu / Co、Cu / Co / Cu 薄膜的二维表面形貌图和 EDS
能谱图。从能谱成分图中可以看出，三种薄膜的表

面成分均为相应薄膜的顶层物质，未出现任何杂质

元素，说明薄膜的沉积效果良好。从二维表面形貌

图中可以看出，在 Si 基底上沉积的 Cu 薄膜，其表

面由尺寸均匀的团簇状颗粒组成，同时存在少数异

常长大的颗粒；在 Cu 薄膜上继续沉积的 Co 薄膜，

其表面并没有出现明显的团簇状颗粒，但是存在一

些沟渠； 后在 Co 薄膜上又沉积的 Cu 薄膜，其表

面依然为团簇状颗粒，颗粒尺寸有所增加且分布均

匀，没有出现异常长大的颗粒。可见，在多层膜制

备的过程中，随着沉积层数的增加以及每一层沉积

元素的不同，薄膜的二维形貌特征发生明显改变，

由此可以推测，其三维形貌特征也会有一定的    
变化。 

 

 

图 1  薄膜的 SEM 和 EDS 图：(a) Cu; (b) Cu / Co; (c) Cu / Co / Cu 

Fig. 1  SEM images and EDS spectrum of the films: (a) Cu; (b) Cu / Co; (c) Cu / Co / Cu 

图 2 是通过原子力显微镜得到的 Cu、Cu / Co、
Cu / Co / Cu 薄膜的三维表面形貌图和表面起伏曲

线。从图中可以看出，随着多层膜沉积层数的增加，

薄膜表面的颗粒尺寸逐渐增大，表面起伏程度呈现先

变大后变小的趋势。为了进一步量化薄膜表面形貌的

演化过程，通过 NanoScope Analysis 软件对 AFM 图

像进行处理，采用表面振幅参数表征平面偏差垂直方

向的特性
[10]

，计算出三种薄膜的均方根表面粗糙度

分别为 Rq(Cu)≈1.05 nm、Rq(Cu / Co)≈ 1.64 nm、

Rq(Cu / Co / Cu)≈1.55 nm。以上数据结果表明，沉积

在 Si 基底上的 Cu 薄膜表面粗糙度 小；在 Cu 薄膜

上再沉积一层 Co 薄膜，表面粗糙度增大；而在 Co
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薄膜上继续沉积一层Cu薄膜，表面粗糙度有所降低， 这与薄膜表面起伏曲线呈现出来的趋势相一致。 

 

图 2  薄膜的 AFM 图及表面起伏曲线 

Fig. 2  AFM images and surface curve of the films 

薄膜表面粗糙度的大小与其生长模式相关，而

薄膜的生长模式又与其形核过程有着直接的关   
系

[11-13]
。在大多数相变过程中，特别是薄膜沉积从

气相到固相时，一般是非自发形核的过程，如图 3
所示，下面讨论薄膜的非自发形核过程对薄膜表面

粗糙度的影响
[14]

。在薄膜沉积过程中，当沉积原子

到达基底时，一部分沉积原子会从基底反弹出去，

而另一部分沉积原子会在基底上进行扩散、聚集、

团聚长大，当形成的团簇尺寸超过临界核心半径时，

核为稳定状态，在三维方向上开始长大， 终形成

薄膜。 

 

图 3  基底表面原子非自发形核过程示意图 

Fig. 3  Schematic diagram of non spontaneous nucleation 

process of atoms on the substrate surface 

从图 3 中可以看到，气相沉积原子与薄膜之间

的界面能( vfγ )、气相沉积原子与基底之间的界面能

( svγ )及薄膜与基底之间的界面能( fsγ )，三者之间的

相互作用关系会使薄膜与基底之间存在一定的角

度，即润湿角(θ)，当核稳定存在时，各界面须满足

如下关系式： 

    sv fs vf cosγ γ γ θ= +      (1) 

对于异质生长的薄膜而言，如果 A 物质的表面

自由能比 B 物质大，将 A 沉积于 B 表面上时，则有

sv fs vfγ γ γ＜ ＋ ，由式（1）可知，θ ＞0，薄膜趋向于

以岛状模式生长形成颗粒状结构，薄膜表面起伏较

明显，表面粗糙度较大；反之，将 B 沉积于 A 表面

上时，则有 sv fs vfγ γ γ≈ ＋ ，由式（1）可知，θ ≈0，

说明B将会浸润A表面，薄膜趋向于层状模式生长，

表面粗糙度较小。可见，薄膜与基底表面自由能的

差异会导致润湿角的变化，从而影响薄膜的生长模

式，使薄膜表面出现不同程度的结构起伏，因此，

影响薄膜表面粗糙度的根本因素在于材料本身的表

面自由能。 
通过文献[15-17]得到 Si、Cu 和 Co 的不同晶面

的表面自由能，见表 1，Si 的表面能 小、Cu 次之、

Co 大。根据上述分析可以推断出，Cu 沉积在 Si
基底上时趋向于岛状模式生长，Cu 薄膜的表面粗糙

度较大；在 Cu 薄膜上再沉积一层 Co 薄膜，其浸润

性更差，更加趋向于岛状模式生长，Cu / Co 薄膜的

表面粗糙度也更大；而在 Co 薄膜上继续沉积一层

Cu 薄膜，由于 Cu 的表面自由能比 Co 的表面自由

能低，薄膜趋向于层状模式长大，会出现薄膜表面

粗糙度降低的趋势，这与图 2 中 Cu、Cu / Co、
Cu / Co / Cu 薄膜 AFM 图和表面起伏曲线的结果相

一致。此外，从表 1 中还可以看出，材料本身的表

面自由能具有晶体学各向异性，即当薄膜沿着不同
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取向的晶面生长时，薄膜表面所具有的表面自由

能不同，这可能也会对薄膜的表面粗糙度产生一

定影响。因此，须要对这三种薄膜的表面晶体学

信息进行深入分析，进一步研究在多层膜的沉积

过程中，表面自由能对薄膜表面粗糙度的作用  
规律。 

表 1  Si、Cu、Co 不同晶面的表面自由能 

Table 1  Surface energy of Si, Cu, Co with different plane 

                                         (J·m−2) 

 {111} {110} {100} {0001} {10-10} 

Si 1.23 1.43 1.36   

Cu 1.952 2.237 2.116   

Co    2.775 3.035 

2.2 Cu / Co 多层膜织构特征分析 
利用 EBSD 表征 Cu、Cu / Co、Cu / Co / Cu 薄

膜表面的晶体学信息，研究薄膜表面晶粒之间的取

向关系、晶界类型、晶粒大小，在此基础上，分析

多层膜沉积过程中层与层之间的相互作用，以及对

薄膜表面粗糙度的影响机制。图 4a～4c 分别是三种

薄膜样品中晶粒的取向分布图，可以观察到平行于

薄膜表面的晶粒取向分布情况。其中，黑色代表晶

粒的{111}面平行于薄膜表面，白色代表{100}面平

行于薄膜表面，灰色代表{110}面平行于薄膜表面。

图 4a 为 Cu 薄膜的取向分布图，图中晶粒的颜色几

乎全部为黑色，说明薄膜中绝大部分的晶粒以{111}
面平行于薄膜表面的方向生长，此时薄膜表面具有

强的{111}织构；图 4b 是在 Cu 薄膜上继续沉积的

Co 薄膜取向分布图，由于 Co 的晶体结构为密排六

方，图中晶粒取向主要以白色{0001}晶面平行于薄

膜表面为主，但也存在其他取向的晶粒，此时薄膜

表面是以{0001}织构为主；图 4c 是 Cu / Co / Cu 多

层膜中 上层 Cu 薄膜的取向分布图，与图 4a 相比，

此时薄膜内{111}取向的晶粒大幅减少，开始出现不

同取向的晶粒，薄膜中{111}织构的强度明显降低。

由此可见，Cu / Co / Cu 多层膜沉积过程中每一层

薄膜内的织构类型和强度均发生了显著变化。在

Si 基底上沉积的 Cu 薄膜具有极强的{111}织构，

在此基础上沉积的 Co 薄膜具有{0001}织构，但

织构强度开始下降。 后，在 Cu / Co 薄膜上沉

积一层 Cu 薄膜，其薄膜内{111}织构的强度进一

步降低。 

 

图 4  不同层薄膜晶粒取向分布图 

Fig. 4  Grain orientation distribution of different layers 

为了进一步明确多层膜沉积过程中每一层薄膜

内织构类型的演变规律，定量表征薄膜内的织构强

度，下面通过 Chanel 5 软件对 EBSD 数据进行计算，

得到 Cu、Cu / Co、Cu / Co / Cu 薄膜的极图数据，

如图 5 所示。图 5a 是 Cu 薄膜极图，可以看出，     
Cu 薄膜的织构类型是{111}纤维织构，织构的密度

水平可达到 10；图 5b 是 Cu / Co 薄膜极图，其织   
构类型是{0001}纤维织构，织构的密度水平为 6；
图 5c 是 Cu / Co / Cu 薄膜极图，从图中可以看出该

薄膜存在很弱的{111}纤维织构，织构的密度水平仅

为 3。对上述极图数据进行分析，可以得到

Cu / Co / Cu 薄膜内的织构演变行为：在 Cu 和 Co
交替沉积的过程中，单晶 Si 基底促进 Cu 薄膜形成

强{111}纤维织构，当在其上方沉积一层 Co 薄膜时，

这种强烈的{111}纤维织构诱导 Co 薄膜沿着其能量

低方向形成{0001}纤维织构，但是织构强度有所

降低。 后，在 Cu / Co 薄膜上沉积的 Cu 薄膜出现

很弱的{111}纤维织构。由此可以推测，Cu 层和 Co
层之间可能存在一定的位向关系，在多层膜交替沉

积过程中存在织构强度的继承现象。 
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图 5  不同层的极图 

Fig. 5  Pole figure of different layers 

2.3 Cu 层与 Co 层的取向关系预测 
为了验证 Cu 与 Co 之间可能存在的位向关系，

本文利用边-边匹配模型
[18]

对其进行分析预测，得到

两相之间密排方向上原子的错配度及面间距的错配

度，如表 2、3 所示。 

表 2  Cu 与 Co 之间的原子间距错配度（%） 

Table 2  Mismatch of atomic distance between Cu and Co(%) 

  <100>Cu <110>Cu  <112>Cu   <111>Cu 

<11 2 0>Co 30.7 2.1 43.5 60 

表 3  Cu 与 Co 之间的晶面间距错配度（%） 

Table 3  Mismatch of plane spacing between Cu and Co(%) 

 {0001}Co { 10 11 }Co { 10 10 }Co 

{111}Cu 2.7 3.8 8.4 

{200}Cu 12.3 19.9 5.7 

{220}Cu 58.8 69.6 49.7 

根据匹配晶向必须位于匹配晶面的规则，若一

个匹配晶向对的两个晶向分别位于一个匹配晶面对

个晶面上，即满足以下条件： 
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[u1, v1, w1] || [u2, v2, w2]；(h1, k1, l1) || (h2, k2, l2) 
h1u1＋k1v1＋l1w1=0；h2u2＋k2v2＋l2w2=0 

经过计算得到可以满足规则的所有位向关系如

下（Cu 与 Co 之间）： 
[1 10 ]Cu || [1120 ]Co， {111}Cu || {0001}Co 
[011]Cu || [1120 ]Co， {200}Cu || {1 100 }Co 

计算结果证实了Cu层和Co层之间会存在Cu{111}
面平行于 Co{0001}面、Cu{200}面平行于 Co{1 100 }
面，这是由两种材料的晶体结构及晶格常数所决定的。

因此，当 Cu 薄膜具有强的{111}纤维织构时，在 Cu
上沉积的Co 薄膜会出现{0001}纤维织构。 

为了进一步证实 Cu{111}面与 Co{0001}面的平

行关系，采用透射电子显微镜对 Cu / Co 薄膜的截

面进行选区电子衍射表征，如图 6 所示。图 6b 为

Cu 层和 Co 层的电子衍射图像，可以看出 Cu 层的

（111）衍射斑与 Co 层的（0001）衍射斑基本重合，

说明 Cu 薄膜的{111}晶面与 Co 薄膜的{0001}晶面

平行。综合以上试验与计算结果得出：在 Cu / Co
多层膜沉积的过程中，Co 薄膜中晶粒的{0001}面会

沿着 Cu 薄膜晶粒的{111}面生长，因此当 Cu 薄膜

出现{111}纤维织构时，也会诱导 Co 薄膜出现{0001}
纤维织构。 

   

图 6  Cu / Co 薄膜的截面形貌与电子衍射图 

Fig. 6  Cross section image and selected area electron diffraction(SAED) of Cu / Co multilayer: 

综上所述，Cu / Co / Cu 多层膜在逐层沉积过程

中，由于 Cu 和 Co 之间存在一定的取向关系，并在

沉积过程中存在一定的织构继承现象，因此，底层

Cu 薄膜具有强的{111}织构时，诱导其上层的 Co
薄膜出现{0001}织构，但是 Co 层薄膜中{0001}织构

的强度较弱，进一步降低了其上层 Cu 薄膜内的{111}
纤维织构。从薄膜的整体结构来说，其薄膜内的晶

粒生长方向依次为{111}—{0001}—{111}。根据

Cu / Co / Cu 多层膜整体的织构分布特征可知，Co
层织构的强度是控制 Cu / Co 多层膜织构的关键。

另外，结合表 1 中列出的表面自由能数值可知，相

比于 Cu 的其他晶面，{111}晶面具有 低的表面能，

所以当 Cu 薄膜呈{111}纤维织构时，其润湿角 θ小
于薄膜存在其他方向织构时的润湿角，因此，当 Cu
薄膜具有{111}纤维织构时 有可能以层状模式生

长，这对薄膜表面粗糙度的降低具有一定促进作用。

可见，薄膜表面粗糙度的变化与织构的演变行为存

在一定关系，Cu 薄膜中{111}织构强度越高，薄膜

的表面粗糙度越小，这与图 2 中 AFM 得到的 Cu 薄

膜和 Cu / Co / Cu 薄膜均方根表面粗糙度变化相   
一致。 

3 结论 

磁控溅射制备的 Cu / Co 多层膜为研究对象，

以材料的表面自由能为切入点，对薄膜表面粗糙度

及织构的演化规律进行分析，得到以下结论： 
（1）在 Cu / Co / Cu 多层膜依次沉积的过程中发

现薄膜的表面粗糙度演化规律为：Cu 在 Si 基底上

沉积时，薄膜呈岛状模式生长，表面粗糙度较小；

继续在 Cu 薄膜上沉积的 Co 薄膜亦呈岛状模式生

长，表面粗糙度增加； 后在 Co 薄膜上沉积的 Cu
薄膜，趋向于层状模式生长，表面粗糙度下降。 

（2）通过 XRD 与 AFM 技术证明了薄膜表面粗
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糙度的变化与织构的演变行为存在一定关系，

Cu / Co 多层膜中 Cu 层{111}织构强度越高，薄膜的

表面粗糙度越小。 
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