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摘要 仪器化压入是广泛应用的微/纳米力学测试方法, 可靠的百纳米以下压入硬度尺寸效应的规律及其机理是

其中尚未完全认识清楚的问题. 本文总结了课题组近期在百纳米以下压入硬度的实验和模拟方面的进展: 通过精

确控制试样晶向状态和表面粗糙度, 表征压头尖端曲率, 在大规模分子模拟中引入压头曲率参数, 实现了实验和

模拟的衔接和相互校核, 获得了可靠的百纳米以下的压入硬度规律, 并揭示了两种相反的尺寸效应的机理, 即常

规的随压入深度减小而增大的硬度尺寸效应来源于压头下方材料中位错的形核和传播, 而与压入初始阶段的相

反尺寸效应来源于压头尖端曲率和材料弹性行为之间的耦合效应; 针对压入过程中的位错演化, 系统对比了分

子动力学和分子静力学的结果可靠性和计算效率与弛豫时间和能量收敛精度参数的关系, 提出了选取模拟方法

和模拟参数的依据.
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仪器化压入是广泛应用于微/纳米尺度下材料力

学参数识别的测试方法. 自1992年Oliver和Pharr[1]完善

分析方法, 发展最大载荷为mN量级的压入仪器以来,
因其表面、微区和微损的特点, 以及在试样制备和测

试分析的便利性, 压入技术被广泛应用于众多材料和

结构的力学测试. 国内张泰华等人[2,3]较早从事压入技

术方面的研究, 发展了弹塑性[4‒6]、断裂韧度[7]、蠕变

柔量[8]和残余应力[9]等参数识别方法, 系统地开展了从

实验理论、方法、技术和应用, 标准研制, 仪器开发等

方面的工作[10]. 目前, 纳米压入仪在压入深度50 nm以

上, 测试相对可靠; 在50‒10 nm, 测试结果可用[10]. 然
而, 实际测试时, 当压入深度进入纳米尺度, 硬度测试

结果出现较大分散, 从而导致硬度规律不清. 因此, 百
纳米以下(1‒100 nm)压入硬度的规律和机理, 是纳米
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压入技术中的一个尚未完全认识清楚的基础问题.
本文下面讨论的压入硬度, 它的定义为

H F
A h= ( ),

c

其中, F为压入载荷, 即仪器驱动压头作用在试样上的

载荷, A为压头面积函数, A(hc)为对应于接触深度hc的
投影接触面积, 压入参量的定义如图1所示.

1 百纳米以下压入硬度规律面临的挑战

百纳米以下压入硬度规律的确定, 面临来自理

论、实验和计算方面的挑战.
在理论分析方面, 现有对纳米硬度规律的描述, 缺

乏统一的理论框架, 存在着分析盲区. 压入尺寸效应

(Indentation Size Effect, ISE)经常被作为材料“越小越

强”的佐证, 规律一般为硬度随着压入深度的减小而升

高. Nix和Gao[11]最早将ISE归于几何必须位错的累积,
并与塑性梯度理论[11,12]建立了联系. Nix-Gao[11]模型能

很好地刻画在微米尺度的ISE规律, 然而当将它用于

解释100 nm以下的压入数据时, 需要对模型进行修

正[13‒15]. Swadener等人[13]在铱和无氧铜上的实验结果

显示, Gao模型预测压深为10 nm量级的结果与实验偏

差较大, 他们采用连续介质理论, 将压头尖端视为球

形, 反而解释了实验结果. 可见, 现有的理论分析在描

述纳米硬度的变化规律时, 因应用的理论框架不统一,
无法给出统一的解释.

在实验测试方面, 现有的硬度结果分散, 可靠性

差. 百纳米以下的硬度测试结果, 受到的影响来自仪

器分辨能力、环境振动和热漂移造成的噪声、压头尖

端形状以及被测材料的性质. 研究结果表明, 材料的加

工硬化[16,17], 晶粒尺度和晶界[18], 表面粗糙度[19,20]以及

相变[21,22]都会对硬度测量造成影响. 因此, 压入深度在

百纳米以下时, 硬度随深度的变化曲线出现较大的分

散性, 因而导致硬度的规律不明.
在数值模拟方面, 现有的基于连续介质理论和微

观理论的方法都难以模拟纳米压入的力学行为. 纳米

压入涉及复杂的原子过程, 完全基于连续介质理论的

方法, 如有限元(Finite Element Method, 以下简称

FEM)无法模拟此尺度下的材料力学行为. 同样, 基于

微观表象的方法, 其计算规模尚不能达到与实验尺度

相近的空间和时间尺度. 对于压入方式, 由于其变形

过程的非线性和压头横向几何尺寸的影响, 需要较大

的模拟体系. 以Berkovich压头为例, 模拟到压入深度

100 nm 时, 其接触半径大约为280 nm, 为消除边界等

影响, 模拟体系的尺度至少约1 μm×1 μm×0.2 μm(原子

数约为1010), 而现有计算机的处理能力较难模拟到此

空间尺度.
现有的模拟和实验结果, 在规律和量级上还存在

较大的差异. 对于单晶铜, 现有的模拟结果[23]和实验

结果[24]的对比显示, 硬度规律呈现相反的结果, 并且

两者之间存在两个数量级的差异, 如图2所示. 因此,
如何跨越模拟和实验在硬度量级和空间尺度上达两个

量级的鸿沟, 是获得可靠的硬度规律所面临的主要

挑战.
目前的分析模型、实验测试和数值模拟都难以获

得百纳米以下压入硬度的变化规律, 影响了对硬度尺

寸效应机理的认识.

2 硬度的两种相反尺寸效应及机理

针对现有压入硬度结果在分析模型、实验测试和

数值模拟方面的问题,本课题组采取了将实验向10 nm
进行, 同时扩大数值模拟规模, 完成了实验和模拟结果

在尺度上的衔接, 实现了实验和模拟结果的相互校验,
从而获得了可靠的百纳米以下的压入硬度规律, 并阐

述了它的形成机理[25].
在实验方面, 选取了单晶铜作为测试材料, 并对材

料表面状态和实际使用的压头形状进行了表征.
选取单晶铜作为研究材料, 可以避免晶粒和晶界

等对测试的影响. 在压入测试前, 采用扫描电子显微

镜的电子背散射功能(Electron Back-Scattered Diffrac-
tion, 以下简称EBSD)对于试样的晶向进了表征, 结果
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图 1 锥形压入剖面及压入参量的示意图
Figure 1 Illustration of indentation parameters with conical indenter.
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显示材料表面晶向与标称晶向偏差小于1.5°, 且未观

察到明显晶粒和晶界(如图3(a)和(b)所示); 采用原子

力显微镜获得试样表面三维形貌(如图3(c)所示), 由形

貌计算得到试样表面的粗糙度情况如表1所示. 上述结

果表明, 试样处于单晶状态, 且表面粗糙度在nm量级,
它们保证了压入硬度的测试结果分散性在较小的

量级.

在实验前, 采用原子力显微镜获取了两个压头的

尖端形貌, 并采用扫描电子显微镜获得了两个压头的

二维投影. 三维形貌反演和二维投影的结果显示, 两

个压头的尖端曲率半径分别为95.9 nm(Tip-100)和
151.4 nm(Tip-150).

压入实验在Agilent Nano Indenter G200上进行. 在
压入测试前, 采用熔融石英标准试样对350 nm以内的

压头进行了面积函数的标定. 实验采用连续刚度法

(Continuous Stiffness Method, 以下简称CSM), 加载速

率0.05 s−1, 单个载荷或深度至少进行20次压入实验,
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图 2 单晶铜模拟和实验结果的对比
Figure 2 Comparison between numerical and experimental results of
hardness in single crystal Cu, based on available literatures.
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图 3 (网络版彩图)单晶铜试样的晶向和粗糙度表征. (a) 三种晶向的试样表面EBSD图, 没有观察到明显的晶粒和晶界; (b) 表
面晶向与预设晶向偏差度数小于1.5°; (c) 试样表面形貌, 扫描尺寸2 μm ×2 μm, 粗糙度Rt小于3 nm
Figure 3 (Color online) Specimen specifications. (a) EBSD map for the surface orientation of (100), (110) and (111), no apparent grains and grain
boundaries are observed; (b) misorientation profiles of the surface to the presumed orientations, the misorientations are within 1.5°; (c) surface
morphology of specimens, scan size of 2 μm×2 μm, the roughness peaks are under 3 nm.

表 1 试样表面粗糙度结果. Ra为算术平均粗糙度, Rq为均

方根粗糙度, Rt为最大轮廓波峰高度.
Table 1 Roughness of the specimen surface. Ra is the average
roughness (arithmetic average), Rq is the root-mean-square roughness
and Rt is the vertical distance from the deepest valley to the highest
peak

晶向 Ra (nm) Rq (nm) Rt (nm)

(1 0 0) 0.170 0.216 1.98

(1 1 0) 0.201 0.256 2.10

(1 1 1) 0.261 0.348 3.19
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试样的晶向包括(100)、(110)和(111)方向.
实验结果如图4(a)‒(c)所示,它显示出载荷-深度曲

线以及压头半径对硬度的影响有较好的重复性. 压头

尖端曲率的增加, 导致载荷的增加和硬度的降低[25].
硬度呈现两种相反的尺寸效应, 它随深度的减小, 出

现先增后减的趋势. 载荷曲线上可观察到位移的“突

跳”, 它对应于每次硬度曲线的突降.
为了理解两种相反尺寸效应的机理, 我们考虑压

头尖端曲率的影响, 采用Lammps分子动力学(Molecu-
lar Dynamic, MD)程序模拟了压入过程, 并研究了大规

模模拟的加速算法, 这部分工作将在第3部分进行介

绍. 模拟在天河II号上进行, 最大模拟原子数为1.6亿,
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图 4 (网络版彩图)单晶铜压入实验和模拟结果. (a) 单晶铜硬度实验结果. 硬度随压入深度减小呈现先增后减的趋势, 在压深
为8‒10 nm范围出现硬度峰值. Tip-100硬度峰值较高, 且硬度峰值对应的压入深度较浅. 压头曲率对硬度的影响随压深增加而
减弱. (b) 载荷曲线上的位移“突跳”对应于每次硬度曲线的突降. (c) 采用尖端半径为100和150 nm的压头得到的载荷-深度曲
线. 压入深度在8‒25 nm之间, 曲线出现分散, 分散性来自于曲线中的位移“突跳”. 上述深度区间以外, 曲线的重复性较好,压头
半径为150 nm的载荷曲线高于100 nm结果. (d)单晶铜的硬度模拟结果显示,压头半径越大,硬度越小. (e) R=10 nm, T=0 K对应
的载荷曲线上出现与实验相似的位移“突跳”, 每次突跳对应于硬度值的突降. (f) 加载到0.3 nm时的加卸载曲线及对应的中心
对称参数. 加载到e点前, 加载与卸载曲线重合, 中心对称参数显示晶格畸变不显著, 且压头撤出之后, 晶格能恢复到初始的状
态; 当加载深度到e点之后, 加卸载曲线之间存在一个迟滞环, 此时晶格变形已不可逆. 中心对称参数显示, 在此过程中发生了
一次层错和位错发射, 压头撤出之后, 晶格不能恢复到初始的状态
Figure 4 (Color online) Experiment and simulation results of indentation on Cu. (a) Hardness curves of the Cu samples. The hardness goes up then
goes down as the indentation depth deceases, the transition occurs in the range of 8‒10 nm, and peak value can be observed in this range too. Hardness
value is higher for Tip-100, the corresponding depth to the hardness peak is lower than that of Tip-150. The effect of the tip radius abates when the
indentation depth is over 100 nm. (b) Displacement “bursts” in the loading curves. They correlate to each drop in hardness curve. (c) Force-depth
curves obtained using two indenters with 100 and 150 nm tip radius, respectively. The repeatability of the experiments is good when indentation depth
is within 10 nm and over 25 nm. In the range of 8‒25 nm, the curves separate due to displacement “bursts” patterns in the curves. The 150 nm tip
loading curves are higher compare to these of 100 nm tip. (d) Hardness curves of the Cu. The hardness is lower with larger tip radius. (e) Displacement
“bursts” patterns in the loading curves for the case of R=10 nm at 0 K. This is similar to that from the experiments, and each drop of hardness value
coincides with a burst in displacement curve. (f) A close look at the loading and unloading curves at shallow depth, and CSP distributions after the
indenter is retrieved from the sample at step point e and p. The loading and unloading curves converge with each other before step point e, and CSP
map shows the distortion of the lattice is not great and after the indenter is removed, the lattice will recover to origin state; and then a hysteresis loop
emerges when loading beyond step point e, indicating the deformation is not reversible. CSP map shown stacking fault and dislocation initiate, and the
lattice cannot be restored to its origin state after the indenter retrieves from the sample.
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最大压入深度达到了16 nm. 模拟的参数主要包括: 压

头半径R = 0.1(对应于压头尖端仅有一个碳原子的理

想尖锥), 10, 20, 50和100 nm; 单晶铜表面晶向(100)、
(110)和(111)方向; 温度0 K和300 K. 相应的模拟结果

如图4(d)‒(f)所示. 模拟结果显示[25]与实验结果相同的

现象, 即硬度随压入深度的减小呈现先增后减的趋势,
峰值出现在0.3‒2 nm之间. 随着压头半径的增大, 载荷

增大, 而硬度值减小, 硬度峰值出现的深度增大. 载荷

曲线位移发生突跳的位置对应于硬度突降的位置. 进

一步的加卸载曲线和中心对称参数图(Centro-Symme-
try Parameter, 以下简称CSP)显示(图4(f)), 在达到e点
以前, 加卸载曲线完全重合, 材料响应呈现与宏观“弹
性”相同的响应, 压头从材料中撤出后, 压入过程造成

的晶格畸变能够完全消除. 当压入深度达到p点以后,
加卸载曲线不再重合, 表现出于宏观“塑性”相同的响

应, 有一部分能量被耗散; 在e点到p点加载过程中, 发
生了一次层错和位错发射; 此时压头从材料中撤出后,
晶格的畸变不能完全消除.

3 针对压入的大规模模拟加速算法

为了提升模拟效率, 从而达到更大的模拟尺度, 本
课题组针对现有的MD和MS(分子静力学)方法, 对于

压入过程中的位错形核、传播和演化过程中计算效率

进行了系统的研究[26], 旨在发展能真实刻画上述压入

过程的大规模模拟的加速算法.
针对MD和MS方法, 通过对压入过程中的位错演

化的对比, 研究了控制计算效率和可靠性的因素. 结

果如图5所示, 改变MD的迟豫时间和MS方法的能量

收敛精度, 虽然各种模拟能获得相似的压入载荷-深度

曲线, 但是它们在位错形态以及计算效率差别显著. 相
比与MD方法, 能量极小化方法能获得更复杂的位错

形态, 但随着压深的增加, 计算量呈非线性增长(MD
计算量随压深线性增长), 因此能量极小化算法只在小

压深有较高的计算效率, 而压深较大时计算效率较低.
特别值得注意的是, 极小化算法增量步的耗时强烈依

赖于位错环的传播, 因此当位错环发生长距离传播时,
计算耗时显著增加. MD计算复杂的位错形态耗时较

少, 但是受制于预置的驰豫时间, 不进行位错环传播

是否进入稳态的判断, 因此导致计算得到的位错发展

不完全[26].

基于上述结果, 通过提出限定最大迭代次数或采

用消除分离位错环算法, 为发展大规模纳米压入加速

算法提供了新思路.

4 材料和方法

相关的试样材料准备、晶向和表面状态确定、压

头形状表征、实验参数设置和计算参数设置, 在论文

[25]中已经做了详细论述, 在此不再赘述.

5 讨论和结论

本文研究的压入硬度, 是材料和压头耦合作用的

参量. 压入硬度不是材料的内禀物理量, 它是反映材

料抵抗压头侵入能力的综合参量, 宏观测试中, 它容

(a)

(b)

(c)

(nm)

(nm)

YX

Z

(n
N

)
N

图 5 (网络版彩图)分子动力学和分子静力学计算压入结果
的对比. (a) 压入载荷; (b) MD和MS累积计算量与压入深度
的关系; (c) MD和MS最后一个加载步的位错分布
Figure 5 (Color online) (a) Indentation force and (b) accumulated
times of force evaluation versus indentation depth obtained in MD and
MS simulations. (c) Dislocation distribution obtained in MD and MS
simulations at the last loading step.
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易测量并且与材料的本征参量存在一定的联系, 如

Tabor[27]发现金属的宏观压入硬度与屈服强度 y近似

存在如下线性关系,

H 3 .y

郑哲敏和郑仰泽[28‒30]发现硬度H与折合模量Er比

值与压入卸载功Wu和总功W t比值之间近似的标度

关系,

H
E

W
W .

r

u

t

张泰华课题组[31]也基于此发展了测定脆性材料断

裂韧度等参数的测试方法, 因此获得纳米尺度可靠的

硬度, 对于认识材料在纳米尺度的力学行为和响应,
建立可靠的纳/微尺度表征方法有一定的意义.

为了保证实验和模拟结果可相互校核, 本文实验

和模拟的数据处理, 采用了相似的定义. 实验中对压

入硬度影响最大的因素来自于接触面积, 如试样与压

头之间的吸引导致的接触零点的不确定性, 试样与压

头之间的黏附对卸载接触力的影响, 以及材料的sink-
in和pile-up效应等. 实验[32]和模拟(如图6所示)结果显

示, 由于试样与压头之间的吸引作用, 会导致加载曲

线初始阶段存在为载荷为负值的阶段(定义试样与压

头距离无穷远处时的载荷为零), 实验和模拟中将载

荷-深度曲线的加载段与载荷为零的轴相交的最后一

点选取为载荷和深度的零点. 模拟采用判断接触原子

的方法来求接触面积. 压头压入试样的过程中, 将压

头原子与试样原子之间的相互作用表现为排斥作用的

压头原子定义为“接触原子”, 通过判断压入过程每一

时刻压头的“接触原子”坐标, 将所有接触原子的坐标

沿垂直方向投影, 就得到了该时刻的投影接触面积.
该方法不受压头形状的限制, 且不受材料pile-up或
sink-in的影响. 而压头与试样的黏附作用, 会导致载

荷-深度曲线最终阶段呈现载荷为负值的现象, 本文并

未考虑卸载的最终阶段对于硬度影响. 模拟中可以确

定材料在压入过程中是发生sink-in还是pile-up, 但在

实验中确定这两种效应有很大的难度, 因此本文未对

这两种效应在实验和模拟中的结果进行对比和校核.
本文的主要结论如下: 实验和模拟结果表明,压入

深度减小到纳米尺度时, 微米尺度下的压入尺寸效应

(随压深减小而硬度增加)不再适用. 在纳米尺度, 存在

两种相反的硬度尺寸效应,两者的切换发生在2‒25 nm

(如图7(a)所示). 随压深减小而减小的尺寸效应与压头

尖端半径相关, 随着压头半径的增大, 硬度峰值降低

(如图7(b)所示). 基于连续介质模型 [33 ,34]和前期工

作[5,35], 假设单晶铜为线弹性材料, 可以给出硬度峰值

最大值约为21.48 GPa(图7(b)中的红色实心点).实验结

果、模拟结果和解析结果符合相似的规律, 可采用幂

指数进行拟合, 从而给出压头半径为其他值时的硬度

峰值估计.

−1 0 1 2 3 4 5 6 7
−2

0

2

4

6

8

粘附区

 R=50 nm at 300 K

 

Fo
rc

e 
(µ

N
)

Depth (nm)

吸引区

−1.0 −0.5 0.0 0.5
−0.2
−0.1
0.0
0.1
0.2

图 6 模拟结果中的试样与压头作用的吸引区和黏附区, 以
及接触零点的定义
Figure 6 The regimes when attractive and adhesive force between the
sample and the indenter influence the simulation results, and the
definition of zero point for force and depth.

0.1 1 10 100

1

10

100

0 40 80 120 160
0

5

10

15

20

25

MD模拟(本文)
R =100 nm

实验 (本文)
R = 100 nm 

单晶铜

实验
Ngan, 2001

MD模拟
Noreyan, 2005

 

硬
度

 (G
P

a)

深度  (nm)

(b)

a=17.61, b=−0.29

 模拟结果
 解析结果
 实验结果
 拟合曲线

压头半径R (nm)

硬
度

 (G
P

a) H=a*(1+R)b

(a)

图 7 (网络版彩图) (a)单晶铜压入实验和模拟结果对比.本
文结果与文献工作[23,24]对比. (b) 硬度峰值与压头半径的关
系. 实验结果(黑色实心点), 模拟结果(黑色空心点)和连续介
质模型结果(红色实心点)符合相似的规律, 对数据进行幂指
数拟合的曲线(红色虚线). 模拟和实验结果在R=100 nm有
重叠
Figure 7 (Color online) (a) Experiment and simulation results of
hardness of Cu in this paper, along with results from available
literatures. (b) Hardness peak value over the tip radius. The results from
experiment (black square dots), simulation (black round circles) and
analytical (red round dot) seem follow the same trend, a power-law
fitting curve (red dotted-line) to the data is plotted in the figure. The
simulation and experiment results overlap at R = 100 nm.
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百纳米以下硬度的两种相反的尺寸效应, 是压头

尖端半径与材料本征性能在纳米尺度耦合和竞争的结

果. 压入的初始阶段, 由于压头尖端半径的存在, 材料

主要发生弹性变形, 表现为加载和卸载曲线重合, 在模

拟结果中, 还可以观察到加卸载前后晶格畸变的完全

恢复. 当压深继续增加, 晶格畸变继续增大, 出现层错

和位错发射之后, 加卸载曲线不再重合, 材料发生不可

恢复的塑性变形, 对应的模拟结果可以观察到晶格畸

变保留在材料体系中, 这个过程一般对应于位移的突

跳和硬度峰值的降低. 随着压入的进行, 位错环不断

形核位并传播, 导致硬度值的逐渐降低. MD和MS方

法都可以获得相似的载荷-深度曲线, 但得到的位错形

态, 受制于弛豫时间和收敛精度的选取. 在压入开始阶

段, MS方法有很高的效率, 但是随着位错的出现和演

化, 特别是后期大量位错出现和传播的情况下, MS方
法的效率急剧降低, 计算时间反而比固定弛豫时间的

MD方法更长. 和MS结果相比, MD的位错发展更不完

全, 因此弛豫时间的选取对位错形态有很大的影响. 从
MD和MS结果来看, 位错传播到距离压头较远的区域

时, 对压入的载荷-深度曲线将无明显影响, 因此限定

最大迭代次数或采用消除分离位错环算法, 可以极大

地加速大规模纳米压入模拟.
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The significance and challenges on determining the size-effect of
indentation hardness at nano-scale
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Instrumented indentation is a method that has been widely used to obtain material properties at micro and nano scale, yet
creditable indentation size effect at real nano-scale and its mechanism are still unsolved. This paper summarizes our
recent work on progresses in experimental and simulation approaches to this problem. By confirming the crystalline
orientations and the surface roughness of the sample, obtaining the tip radius of the indenters, as well as considering tip
radius in large-scale molecular simulation, the gap between the experiment and simulation results is bridged, and these
two results can be cross verified with each other, which leads to a reliable hardness trend over the indentation depth at
nano-scale. Two opposite size effects are observed, and their different mechanisms are revealed, as the conventional size
effect results from the plastic behavior such as dislocation nucleation and propagation in the sample beneath the indenter,
while the initial reverse size effect is due to the combined effect of the indenter roundness and elastic behavior of the
material. Systematic investigation on the efficiency and fidelity of MD and MS is carried out, on problem of the
dislocation evolution during indentation, the influence of the relaxation time and convergence resolution on the load
curve and dislocation patterns are studied, and suggestion on choice of two simulation methods and the relaxation time
and convergence resolution are given.

nano-indentation, indentation hardness, size effect, dislocation, computational efficiency
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