
包 装 学 报
Packaging Journal

Vol.7 No.2
April 2015

第 7卷 第 2期
2015年 4月

丁泽良，董运超，林长生

（湖南工业大学 机械工程学院，湖南 株洲 412007）

摘 要：采用磁控溅射镀膜机制备了含有MgO过渡层的 SiO2/MgO/PET复合薄膜，并通过垂直拉伸法测
量了所得复合薄膜的结合强度，探讨了过渡层对复合膜结合强度的影响规律。结果表明：在 PET基材与 SiO2

膜层之间引入MgO过渡层后，SiO2/MgO/PET复合膜的结合力较 SiO2/PET复合膜提高了 80%以上；MgO过渡
层的制备参数对 SiO2/MgO/PET复合膜的结合强度有着重要影响，结合强度随本底真空度的增高而增大，随
射频功率、氩气流量、溅射时间的增大而呈现先增大后减小的变化规律；4个制备参数对结合强度的影响程
度由大到小依次是本底真空度、射频功率、氩气流量和溅射时间；4个制备参数较优的水平组合为本底真空
度 0.5× 10-3 Pa、射频功率 250 W、溅射时间 12 min、氩气流量 20 mL·min-1。
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Effects of MgO Interlayer on Adhesion Strength of PET Substrate SiO2 Film
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Abstract： SiO2/MgO/PET composite films with MgO interlayer were prepared by magnetron sputtering machine, and
the bonding strength was measured through vertical stretching. The effects of MgO interlayer on the bonding strength of
composite films were researched. Results showed that the adhesion force of SiO2/ MgO /PET composite film increased more
than 80% compared with SiO2/PET composite film. The process parameters of MgO interlayer played an important role in
composite films’ adhesion strength. The adhesion strength increased with the rise of the base pressure, while it firstly
increased and then decreased with the rising of sputtering power, argon flow and sputtering time. Among the four process
parameters，sputtering time had the greatest effect on bonding strength, followed by radio-frequency power, base pre-
ssure and argon flow. The optimal process parameters were obtained as the radio-frequency power of 250 W, sputtering
time of 12 min, argon flow of 20 mL/min and base pressure of 0.5×10 -3 Pa.
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0 引言

薄膜聚合物因具有较单一材料更加优异的理化

性能，在工业和生活中扮演着十分重要的角色[1]。自

20世纪 90年代氧化硅 SiOx涂塑软包装材料被发现以

来，氧化硅复合膜因具有耐酸碱、耐磨损，透明度
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高，阻隔性能好，使用温度范围较宽，绿色环保以

及可微波加热等优点[2-6]，在包装行业中展现出强大

的生命力，在日本和欧美等发达国家的应用也越来

越广泛[7-8]。

膜层与基底之间的良好结合是保证薄膜复合材

料性能可靠的前提条件。目前，国内外学者提高膜

基结合强度的主要方法有：选择合适的制备方法[9 ]

和制备参数[10- 12]、基底表面预处理[13]、在膜基之间

增加过渡层[14-18]等。

对于SiO2/PET（即聚对苯二甲酸乙二醇酯，poly-
ethylene terephthalate）复合膜来说，膜层SiO2与基底

材料 PET属于非同质材料，两者在热膨胀系数、晶
格结构等方面的较大差异，可能会使得复合膜内部

存在较大的界面应力而导致膜基结合不牢。通过对

相关材料性能的比较，本文拟选取主要性能参数介

于SiO2与PET之间的MgO作为SiO2/PET复合膜的过
渡层材料，同时采用磁控溅射工艺，制备含MgO过
渡层的SiO2/MgO/PET复合膜，并通过垂直拉伸法，测
量所得复合膜的结合强度，探讨过渡层MgO对 SiO2/
MgO/PET复合膜结合强度的影响情况，以期为提高
复合包装膜的性能提供理论指导。

1 实验

1.1 材料

基材 PET薄膜，厚度为 12 m，北京创世空间薄
膜科技有限公司生产；SiO2靶材，规格为 75 mm×
4 mm，北京泰科诺科技有限公司生产；MgO靶材，规
格为 75 mm×4 mm，北京中诺新材科技有限公司生
产；氩气Ar，体积分数为 99.99%，株洲九方气体公
司生产；无水乙醇，天津市大茂化工试剂厂生产；丙

酮，天津市富宇精细化工有限公司生产；环氧树脂

胶，宜春远大化工有限公司生产。

所选用基材与靶材的主要性能参数见表 1。

1.2 仪器

JCP-450型磁控溅射镀膜机，北京泰科诺科技有
限公司生产；CM74204型微机控制电子万能试验机，
深圳市新三思材料检测有限公司生产；KQ2200DE型
超声波清洗机，昆山市超声仪器有限公司生产；

ZKT-6050型真空干燥箱，上海和呈仪器制造责任有
限公司生产。

1.3 试验方法

1） PET基底表面的清洗。将PET薄膜裁成所需尺
寸，先用蒸馏水冲洗，然后放入超声波清洗机中，用

丙酮清洗 5 min，再采用无水乙醇超声清洗 5 min，清
洗完毕后放入真空干燥箱中烘干，待用。

2） SiO2/PET复合膜的制备。将清洗、烘干后的
PET薄膜装入磁控溅射镀膜机，先对 PET表面预溅
射，再对PET表面镀膜。镀膜过程分为两个阶段：先
在 PET表面制备MgO过渡层，然后在MgO表面沉积
SiO2表面层，具体的制备工艺参数见表 2。制备过程
中，靶台与基片台之间的距离为 70 mm，基片台的旋
转速度为10 r/min。

3）SiO2/PET复合膜结合强度的检测。将环氧树
脂胶（由聚酰胺和环氧树脂按 1:1的体积比混合）均
匀涂覆在直径为30 mm、高度为30 mm的两个试柱表
面，然后将复合膜贴于试柱表面，再将两试柱黏结

在一起，且两试柱黏结时要求保持在同一轴心线上。

待环氧树脂胶固化后，将试样固定在万能试验机上，

设定加载速度为0.4 mm/min，采用位移控制方式测量
复合膜的结合强度。

2 结果与讨论

2.1 MgO过渡层对复合膜结合强度的影响
图1所示为SiO2/PET、SiO2/MgO/PET两种复合膜

的结合力检测曲线。

由图 1 可见，两种复合膜的结合力相差较大，
SiO2/PET复合膜的结合力为348.91 N，而添加了MgO
过渡层的 SiO2/MgO/PET复合膜，其结合力达 635.57
N，增幅达 82%。造成这一结果的原因，可能是由于
膜层 SiO2与基底 PET属于两种不同性质的材料，其
热膨胀系数相差很大（如表 1所示），导致膜基界面
应力大、结合不牢靠；而过渡层MgO的热膨胀系数
与 PET比较接近，MgO与 SiO2又属于同种材质的材

料，晶格结构类似，MgO的引入，一方面能够缓解
膜基界面间因性能系数不匹配而产生的应力，另一

方面，有利于 SiO2颗粒在其上成核，形成优质的膜

层，使膜基结合更为牢固。

表 1 基材与靶材的主要性能参数
Table 1 The performance parameters of

substrate and target

材料

P E T
MgO
SiO2

密度 /
（g·cm-3）

1.38
3.58
2.20

比热 C /
（J·g-1K-1)

1.05
0.87
0.84

热膨胀系数 /
×10-6K-1

60.0
13.8

0.5

泊松比 v

0.41
0.36
0.25

表 2 复合膜的制备工艺参数
Table 2 The fabrication process parameters

of composite films

材料

MgO
SiO2

溅射时间 /
min

4~20
4 5

溅射功率 /
W

150~350
200

氩气流量  /
（mL·min- 1）

15~35
2 0

0.5~6.0
3.0

本底真空度 /
× 10-3Pa
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2.2 MgO过渡层制备参数对 SiO2/MgO/PET复合膜
结合强度的影响

2 .2 .1 本底真空度对复合膜结合强度的影响

制备过程中，设定MgO过渡层的溅射时间为 8
min，射频功率为200 W，氩气流量为20 mL·min-1，改

变本底真空度，得到其对 SiO2/MgO/PET复合膜结合
强度的影响曲线，如图 2所示，图中以绝对压力表示
真空度，绝对压力数值越小，真空度越高。

由图 2可看出，随着本底真空度的降低，所制备
SiO2/MgO/PET复合膜的结合强度随之减小。这是因
为，本底真空度越低，真空室内杂质气体的含量越

高，杂质粒子会撞击溅射出的靶材粒子，削弱它们

的能量，使其不能到达基底表面或到达基底表面时

的能量很低，制约了过渡层粒子在基底表面的迁移，

造成过渡层粒子分布不均；同时，过渡层沉积过程

中会出现杂质气体被沉积的过渡层粒子吸附，引起

过渡层内部出现孔洞等缺陷，致密性变差，从而导

致膜的结合强度减弱。

2. 2. 2 射频功率对复合膜结合强度的影响

射频功率是磁控溅射过程中的一个重要参数，

它会对溅射粒子（氩离子）的数量及能量产生影响，

同时，它也决定了辉光反应是否能够进行。设定制

备MgO过渡层参数中的溅射时间、氩气流量和本底
真空度保持不变，即溅射时间为 8 min，氩气流量为
20 mL·min-1，本底真空度为4.0×10-3 Pa，改变磁控
溅射过程中溅射功率的大小，得到结合强度随射频

功率的变化曲线，如图 3所示。

由图 3可看出，随着射频功率增大，初始时所得
SiO2/MgO/PET复合膜的结合强度迅速增大，当溅射
功率为250 W时，其结合强度达最大值，为0.94 MPa；
之后，随着射频功率的增大，结合强度逐渐减小。出

现这一结果的原因，可能是因为射频功率较低时，离

化的氩离子数量较少、能量较低，对MgO靶材的轰
击效果较差，导致溅射出的靶材粒子数量较少、能

量较低，形成的过渡层质量较差，膜基结合强度较

低；随着射频功率的增高，靶材粒子携带的能量增

大，沉积到基底后的迁移率提高，使得过渡层平整、

致密，缺陷减少；同时，射频功率增加会引起基底

温度升高，过渡层粒子向基底的扩散作用增强，这

些因素的综合作用使得膜基结合强度增大；但是，射

频功率过大，会导致基底温度过高，从而使得过渡

层粒子粗化，膜层结构出现缺陷，从而降低复合膜

的结合强度。

2.2 .3 氩气流量对膜基结合强度的影响

在磁控溅射过程中，氩气作为工作气体，提供溅

射所需的氩离子，氩气流量的大小直接决定着氩离

子的多少。设定MgO 过渡层的制备参数如下：溅
射时间为 8 min，射频功率为 200 W，本底真空度为
4.0× 10-3 Pa，改变氩气流量的大小，得到图 4所示
结合强度随氩气流量变化的关系曲线。

图 2 本底真空度对 SiO2/MgO/PET复合膜
结合强度的影响

Fig. 2 The effect of base pressure on adhesion strength of
SiO2/MgO/PET composite film

图 1 复合膜的结合力检测曲线
Fig. 1 The detection curve of composite

films’ adhesion force

a) SiO2/PET

b) SiO2/MgO/PET

图 3 射频功率对 SiO2/MgO/PET复合膜结合强度的影响
 Fig. 3 The effect of sputtering power on adhesion

strength of SiO2/MgO/PET composite films
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由图 4可见，当氩气流量由 15 mL·min-1增加到

35 mL·min-1的过程中，所得复合膜结合强度呈先增

大后减小的变化趋势。当氩气流量为20 mL·min-1时，

复合膜的结合强度达最大值，为0.90 MPa。出现这一
结果的原因，是氩气流量较小时，真空室内的氩气

密度较小，离化出的氩离子数量较少，对MgO靶材
的轰击效果较差，溅射速率较低，过渡层沉积效果

不好，导致膜基结合强度较差；氩气流量过大时，真

空室内氩气密度过大，粒子间的碰撞次数增多，这

会阻碍靶材粒子向基底的沉积，同时，部分氩气粒

子会混入沉积的过渡层颗粒之间，造成过渡层内部

出现缺陷，使得膜基结合强度减小。

2.2 .4 溅射时间对膜基结合强度的影响

设定制备MgO过渡层参数中射频功率为200 W，氩
气流量为 20 mL·min-1，本底真空度为 4.0× 10-3 Pa，
改变溅射时间，得到溅射时间对复合膜结合强度的

影响曲线，如图 5 所示。

由图5可看出，随着溅射时间的增加，初始阶段，
所得复合膜的结合强度迅速增大；当溅射时间为 12
min时，复合膜的结合强度达最大值，为 0.96 MPa；
之后，复合膜的结合强度随溅射时间的增加逐渐减

小。这是因为，随着溅射时间的增加，MgO过渡层
的厚度增大，过渡层的致密性变好、表面能增大，使

得复合膜的结合强度随之增大；但是当溅射时间继

续增加时，镀层表面的粒子会发生团聚现象，使得

膜基界面应力增加，从而导致膜基结合强度减小。

2.2.5 过渡层制备参数的优化

以 SiO2/MgO/PET复合膜的结合强度为评价指
标，采用正交试验法，对过渡层制备时的射频功率、

溅射时间、氩气流量和本底真空度 4 个参数进行优
化，得到表 3所示试验结果。分析表 3中的数据可得
出：1）本底真空度、射频功率、溅射时间、氩气流
量 4个工艺参数较好的水平取值分别为 0.5× 10 -3 Pa，
250 W，12 min，20 mL·min-1；2）4个制备参数对复
合膜结合强度的影响程度由大到小依次为：本底真

空度、射频功率、氩气流量和溅射时间。

3 结论

1）在膜层与基底层之间添加过渡层，能有效提
高复合包装膜的结合强度；MgO较为适宜作为 SiO2/
PET复合膜的过渡层，复合膜结合力实验结果表明，
SiO2/MgO/PET复合膜的结合强度较 SiO2/PET复合膜
提高了 80%以上。

2）MgO过渡层的制备参数对复合膜的结合强度
有着重要影响。所得复合膜的结合强度随着本底真

空度的增高而增大，但随着射频功率、氩气流量、溅

射时间的增大均呈现先增大后减小的变化规律。单

因素实验结果表明，制备复合膜的工艺条件中，当

溅射功率为 250 W时，其结合强度达最大值，为0.94
MPa；当氩气流量为20 mL·min-1时，复合膜的结合强

度达最大值，为 0.90 MPa；当溅射时间为 12 min时，
复合膜的结合强度达最大值，为 0.96  MPa。

3）本实验条件下，过渡层制备参数中，对复合
膜结合强度影响最大的是本底真空度，其次是射频

图 4 氩气流量对 SiO2/MgO/PET复合膜结合强度的影响
Fig. 4 The effect of argon flow on adhesion strength of

SiO2/MgO/PET composite films

图 5 溅射时间对 SiO2/MgO/PET复合膜结合强度的影响
Fig. 5 The effect of sputtering time on adhesion strength

of SiO2/MgO/PET composite films

表 3 正交试验结果

Table 3 Orthogonal experiment results

试

验

号

1
2
3
4
5
6
7
8
9

K1j

K2j

K3j

极差 R j

本底真空度/
× 10-3Pa
1（6.0）
1（6.0）
1（6.0）
2（3.0）
2（3.0）
2（3.0）
3（0.5）
3（0.5）
3（0.5）

4.52
5.27
5.43
0.91

射频功率/
W

1（150）
2（250）
3（350）
1（150）
2（250）
3（350）
1（150）
2（250）
3（350）

4.82
5.63
4.77
0.86

溅射时间/
min

1（4）
2（12）
3（20）
2（12）
3（20）
1（4）

3（20）
1（4）

2（12）
4.80
5.23
5.19
0.43

氩气流量 /
(mL·min-1)

1（15）
2（20）
3（35）
3（35）
1（15）
2（20）
2（20）
3（35）
1（15）

4.65
5.39
5.18
0.74

0.58
0.94
0.75
0.87
0.91
0.84
0.93
0.98
0.79

0.61
0.91
0.73
0.89
0.93
0.83
0.94
0.96
0.83

1.19
1.85
1.48
1.76
1.84
1.67
1.87
1.94
1.62

因                   素 结合强度

Ⅰ   Ⅱ   和
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功率，然后是氩气流量和溅射时间；4个制备参数较
好的水平取值为：本底真空度 0.5× 10-3Pa、射频功
率 250 W、溅射时间 12 min、氩气流量 20 mL·min-1。
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