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摘要　薄膜表面形貌定量研究有助于薄膜生长机理的认识。研究的薄膜是用激光脉冲沉积法（ＰＬＤ）制备的

ＺｎＯ∶Ｇａ（ＧＺＯ）透明导电薄膜。由于ＧＺＯ薄膜的生长是在远离平衡态情况下实现的，具备自仿射分形特征，可以

用高度 高度相关函数进行描述。通过对用原子力显微镜（ＡＦＭ）获得的表面高度数据进行相关运算，定量地分析

了ＰＬＤ制备的ＧＺＯ薄膜的生长界面特征，求出了描述粗糙表面的高度 高度相关函数的三个重要参量犠，ξ和α，

发现制备的ＧＺＯ薄膜生长符合ＫｕｒｏｍｏｔｏＳｉｖａｓｈｉｎｓｋｙ生长模型。
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１　引　　言

薄膜的性能不仅受化学组分和晶体结构的影

响，而且与膜的生长界面形貌、晶粒分布等都有密切

关系。不同的生长条件以及生长材料会导致不同的

生长动力学过程，生长界面演化是一个复杂的非平

衡态物理过程，实际的薄膜生长过程远比理论模拟

计算所采用的理想条件复杂［１，２］。但是，不管实际

的生长过程多么复杂，远离平衡态的动力学生长过

程形成的生长界面会具有内在的自仿射分形结构特

征［３］，表面形貌和生长界面之间存在着一个简单的

动力学标度行为［４，５］，可以用动力学标度方法对其

进行描述。用动力学标度方法可大大减少界面形貌

描述的自由度，把生长界面的形貌和对应的生长模

型联系起来，已经被广泛应用到金属、氧化物或介电

０１３１００３１
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薄膜的界面演化研究中。

透明导电氧化物薄膜可以广泛应用于透明电

极、太阳能电池、气体探测以及声表面波器件等领

域［６］，近几年引起了广泛的关注。ＺｎＯ透明导电薄

膜具有成本低、无污染等优点，成为替代ＩＴＯ以及

ＳｎＯ２ 透明导电薄膜的理想材料。Ｇａ掺杂 ＺｎＯ

（ＧＺＯ）透明导电薄膜具有高透射率和优良的导电

性能，有广阔的潜在应用价值。很多方法可以制备

ＧＺＯ薄膜，包括磁控溅射、激光溅射沉积以及溶胶

凝胶等方法，这些方法在制备薄膜时各有优缺点，脉

冲激光沉积方法［７］的优点是具有工艺简单、易于沉

积理想化学计量比薄膜等，非常适用于制备氧化物

薄膜或多组分外延膜。

原子力显微镜（ＡＦＭ）是一种使用最简单广泛

的扫描探针显微技术，可以对生长界面的形貌进行

标定。ＡＦＭ可以从统计角度定量的描述原子随机

沉积所形成的样品表面而不仅限于简单的定性分

析，大大发挥了 ＡＦＭ 的测量优势
［８，９］。使用 ＡＦＭ

所获得的图像数据对表面形貌进行定量分析的研

究，已成功用于金属薄膜 Ｔｉｎ，Ｔｉ，Ａｌ
［１０～１２］，氧化物

薄膜ＳｎＯ２，ＳｒＴｉＯ３，ＺｒＯ２
［１３，１４］等的生长界面形貌的

定量分析，促进了对薄膜生长机理的进一步认识。

利用ＡＦＭ 对ＺｎＯ薄膜的生长界面形貌进行分析

也是比较通用的方法，但大部分报道是对纵向相关

特性即表面标准偏差粗糙度犠 进行研究，而利用高

度 高度相关函数计算标准差粗糙度犠，横向相关

长度ξ以及粗糙度指数α，对具有内在自仿射分形结

构特征的ＺｎＯ薄膜表面的纵向、横向、长程以及短

程相关特征进行定量研究的报道比较少。

本文利用脉冲激光沉积（ＰＬＤ）制备了Ｇａ掺杂

的ＺｎＯ薄膜，用 ＡＦＭ 对其形貌特征进行测量，对

高度 高度相关函数的标度参数进行相关运算，定量

地分析了ＰＬＤ工艺条件下制备的ＧＺＯ薄膜的生长

界面特征。结果表明，所研究的ＧＺＯ薄膜具有自仿

射分形表面特征，其形貌特征可以用自仿射分形模

型中高度 高度相关函数的三个基本标度参数：标准

差粗糙度犠，横向相关长度ξ以及粗糙度指数α进

行描述。根据自仿射分形表面的高度 高度相关函

数对ＡＦＭ 数据运算后得到的数据拟合，获得本文

的制备工艺下生长的ＧＺＯ薄膜的犠＝０．００３７μｍ，

ξ＝０．０３９μｍ，α＝０．８３。该 ＧＺＯ 薄膜生长可用

ＫｕｒｏｍｏｔｏＳｉｖａｓｈｉｎｓｋｙ模型来描述。

２　ＧＺＯ薄膜样品的制备及生长界面

的形貌测量

制备ＧＺＯ所用的激光器为 ＫｒＦ脉冲激光器，

所用激光输出波长为２４８ｎｍ，脉冲频率为５Ｈｚ，单

脉冲能量为２００ｍＪ。所采用的ＺｎＯ靶材中 Ｇａ质

量百分比为２．５％，靶材直径６４ｍｍ，衬底为石英晶

片，衬底与靶材平行放置，靶衬距为４ｃｍ。正式生

长薄膜之前本底真空度抽至１．５×１０－４Ｐａ，然后通

入氧气，沉积过程氧压维持在０．５Ｐａ，生长时间为

２０ｍｉｎ，生长过程没有进行衬底加热。所生长薄膜

的厚度为４００ｎｍ，霍尔效应测试测得其电阻率是

９．３３×１０－４Ω·ｃｍ，透射率测试表明薄膜的平均透

射率为８５％。

使用Ｐａｒｋ公司的ＡｕｔｏＰｒｏｂｅＣＰ型ＡＦＭ对所

制备的ＧＺＯ薄膜进行表面形貌的测量，采用接触模

式，探针的类型为ＵＬ０６，探针针尖直径为１０ｎｍ，边

角为１０°。图１（ａ）为使用原子力显微镜所测得的

ＧＺＯ表面形貌，扫描的成像范围为２μｍ×２μｍ，成

图１ 原子力显微镜测量的ＧＺＯ薄膜。（ａ）二维表面形貌，（ｂ）三维表面形貌，（ｃ）ＧＺＯ二维表面形貌

所对应的一维横截面高度起伏

Ｆｉｇ．１ （ａ）Ｔｗｏｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌａｎｄ（ｂ）ｔｈｒｅｅｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌＡＦＭｉｍａｇｅｏｆＧＺＯｔｈｉｎｆｉｌｍ，（ｃ）ｏｎｅｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌｃｒｏｓｓｓｅｃｔｉｏｎ

ｓｃａｎｏｆｓｕｒｆａｃｅｐｒｏｆｉｌｅｏｆｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇｔｏｔｗｏｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌＡＦＭｉｍａｇｅｏｆＧＺＯｔｈｉｎｆｉｌｍ
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像分辨率为２５６ｐｉｘｅｌ×２５６ｐｉｘｅｌ，该图所对应的均

方根粗糙度犠＝３．９ｎｍ，与样品的三维形貌图１（ｂ）

所得结果相符。图１（ｃ）是图１（ａ）箭头所示ＧＺＯ表

面某行（第１８４行）所对应的一维横截面高度变化，

横坐标狉为扫描线上的点的位置坐标，犎（狉）为生长

界面上平面坐标为狉处的点的高度。由图１（ａ）～

（ｃ）可以看出所生长的ＧＺＯ表面具有下列特征：１）

整个表面具有不同尺度颗粒的随机均匀分布，表现

为颗粒间距大小的随机性及颗粒形状的不规则性。

２）大尺度高度起伏或颗粒上有小尺度颗粒或高度调

制，而且这些小颗粒或高度调制无特征尺寸大小。

以上两点表明该ＧＺＯ薄膜具有一定尺度上的分形

特征，可以用自仿射分形模型来进行描述。

３　薄膜生长界面的分形描述与统计参数

通过ＡＦＭ图像的高度数据，对样品的高度概

率分布进行计算，可以了解薄膜表面的基本统计特

性。图２的散点曲线给出了ＡＦＭ测量所得到的直

方计数图，实线为高斯拟合曲线。两者吻合得比较

好，说明在本文的生长条件下获得的薄膜样品表面

为高斯型随机表面。从图２看出，薄膜表面高度概

率分布的极大值和高斯拟合曲线分布中心对应高度

值稍有偏移，这是由薄膜生长过程中存在的非线性

效应引起的［１１］。

图２ ＡＦＭ测量得到的ＧＺＯ薄膜高度概率分布图和

高斯拟合曲线

Ｆｉｇ．２ ＳｕｒｆａｃｅｈｅｉｇｈｔｈｉｓｔｏｇｒａｍａｎｄｉｔｓＧａｕｓｓｉａｎｆｉｔｆｏｒ

ｔｈｅＧＺＯｔｈｉｎｆｉｌｍｐｒｅｐａｒｅｄｂｙＰＬＤ

ＰＬＤ方法生长ＧＺＯ薄膜的过程中，主要有两

种竞争机制存在于该随机过程，随机起伏和表面平

滑效应。随机起伏来源于沉积过程的随机生长，会

造成表面粗糙化，另外晶粒的取向择优效应，会导致

某些垂直表面方向的优先生长造成表面的粗糙。而

原子在表面的扩散过程是促使表面平滑，消除纵向

高度起伏的一种机制，但由于扩散只能发生在小尺

度范围，因此平滑效应是局域的，这两种机制最终导

致表面形貌的演化。具体的生长材料及生长条件会

产生不同的结果［２，１５］。通常ＰＬＤ方法生长的薄膜

是远离平衡态的生长，所以薄膜会在某种尺度范围

具有自仿射分形特征，许多基本分形方法可用于定

量分析薄膜材料的表面，高度 高度相关函数犎（狉，

狉＋ρ）可以很好的描述自仿射分形表面特征，其中ρ
为薄膜生长界面上相关两点的空间间隔。高度 高

度相关函数可能是最重要也是最简单的描述粗糙表

面的一种方法［１６］，该函数只与相关两点的空间间隔

ρ有关，与具体位置狉无关，可表示为

犎（狉，狉＋ρ）＝ 〈［犺（狉＋ρ）－犺（狉）］
２〉＝犎（ρ）＝

〈［犺（ρ）－犺（０）］
２〉， （１）

粗糙表面的高度 高度相关函数至少包含三个重要

参量，表面标准偏差粗糙度（方均根粗糙度）犠，横

向相关长度ξ和粗糙度指数α。犠 描述表面纵向相关

特性，用以表征颗粒的平均高度起伏，ξ定义为横向

表面相关的点间的最大距离，超过该距离，表面高度

起伏分布是不相关的，所以ξ描述颗粒的横向平均

尺寸，犠 和ξ描述的是粗糙表面长程的整体的行为。

但是，只用犠 和ξ来描述表面是无法反映表面的局

域形貌情况的，因此引入一个描述小尺度局域范围

起伏的参量α。α与自相似表面的随机分形特征有

关，α大，表面局域起伏小，分形特征不明显；α小，表

面局域起伏大，分形特征明显。

对自仿射分形表面，可以采用动态标度假设，高

度－高度相关可表示为

犎（ρ）＝２犠
２
犳（ρ／ξ）， （２）

当ρξ时，犎（ρ）∝２犠
２，当ρξ时，犎（狉）∝ρ

２α。

用ＡＦＭ测量薄膜形貌可以得到表面高度犺（狉）的离

散数据，利用高度 高度相关函数的定义式，对表面

的高度数据进行数值相关运算，可以求出ＧＺＯ薄膜

表面的高度 高度相关函数犎（ρ），并由此求出犠，ξ
和α。

所测量的原子力显微图像的数据点阵为２５６×

２５６，对于第犻条水平扫描线，高度 高度相关函数为

犎（犻，犿犱）＝
１

犖－犿∑
犖－犿

犼＝１

［犺犻，犼＋犿 －犺犻，犼］
２， （３）

式中犱为扫描线上相邻两个离散数据点之间的距

离，犺犻，犼＋犿，犺犻，犼分别为ＡＦＭ图像上坐标点（犻，犼＋犿），

（犻，犼）处的高度，对于一幅图像，在纵向对２５６条线

取平均，高度 高度相关函数为

犎（犿犱）＝
１

２５６∑
２５５

犻＝０

犎（犻，犿犱）， （４）

０１３１００３３
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对于有限的数据点，犿 太大则可以平均的数据变

小，统计平均性太差，对于犖＝２５６，取犿＝１００。另

外为了扩大可以平均的点数，取同一ＧＺＯ薄膜表面

四个不同区域的原子力显微图像，对这四幅图像所

采集的数据点阵做平均。图３为根据以上数据点阵

进行高度 高度相关运算后得到的高度 高度相关函

数曲线，图中实线为拟合曲线。从图３可以看出，ρ较

小时，犎（ρ）与ρ的关系是线性的，在对数坐标下该

线性段的斜率即２α，对该直线段进行线性拟合，得

到α＝０．８３；当ρ较大时，犎（ρ）趋于常量，不再随ρ
变化，而且犎（ρ）所趋于的常量即２犠

２，从图中曲线

可以得到表面标准偏差粗糙度犠 ＝３．７ｎｍ，该计

算结果与图１（ａ）由图像分析直接得出的 犠 ＝

３．９ｎｍ是一致的。

图３ ＧＺＯ薄膜表面的高度 高度相关函数曲线

Ｆｉｇ．３ Ｈｅｉｇｈｔｈｅｉｇｈｔｃｏｒｒｅｌａｔｉｏｎｆｕｎｃｔｉｏｎｓｏｆ

ｔｈｅＧＺＯｔｈｉｎｆｉｌｍ

对于自仿射分形表面，高度 高度相关函数可以

唯象的表示为

犎（ρ）＝２犠
２｛１－ｅｘｐ［－（ρ／ξ）

２α］｝． （５）

　　从（５）式很容易看出当ρ较大时，犎（ρ）趋近的

常量为２犠２，当ρ较小时，指数坐标下犎（ρ）－ρ曲

线中直线的斜率为２α。指数坐标下，用（５）式对由

上述运算所得到的高度－高度相关的数值曲线进行

非线性拟合，拟合时，已经获得的α和犠 作为固定

量，ξ作为变量。拟合后得到横向相关长度ξ＝

３９ｎｍ。拟合曲线也在图３中由实线给出。

生长界面的演化取决于原子和原子团在薄膜表

面的随机吸附、脱附、已吸附原子的扩散和诱导脱附

等复杂过程。ＰＬＤ方法生长薄膜的过程中，入射到

基底上的原子或原子团具有较大能量，会造成较强

的诱导脱附效应，因此可用 ＫｕｒｏｍｏｔｏＳｉｖａｓｈｉｎｓｋｙ

模型［１７］来描述。其方程形式为

犺

狋
＝γ

２犺－犽
４犺＋λ／２狘犺狘

２
＋η， （６）

式中犺为界面高度，η为生长过程中到达基底的随机

噪声，
２犺和狘犺狘

２ 是由于诱导脱附效应所造成

的生长界面变化，－犽
４犺表示已吸附原子或原子

团的 局 域 扩 散 效 应。相 对 于 其 它 生 长 模 型，

ＫｕｒｏｍｏｔｏＳｉｖａｓｈｉｎｓｋｙ模型所描述的薄膜表面具有

明显的颗粒特征［１８］，通过对 ＫｕｒｏｍｏｔｏＳｉｖａｓｈｉｎｓｋｙ

模型进行数值求解，得到该模型下薄膜生长早期阶

段的α在０．７５～０．８５之间。所以，在本文ＰＬＤ生

长条件下所生长的 ＧＺＯ 薄膜符合 Ｋｕｒｏｍｏｔｏ

Ｓｉｖａｓｈｉｎｓｋｙ生长模型早期阶段所描述的生长界面

情况。

４　结　　论

使用ＡＦＭ对ＰＬＤ方法制备的Ｇａ掺杂的ＺｎＯ

薄膜的表面形貌进行了定量的研究。从表面形貌和

一维横截面图特性发现，所描述的工艺条件下生长

的ＧＺＯ薄膜具有分形表面的特征，因此可以采用粗

糙表面的高度 高度相关函数进行定量描述。通过

ＡＦＭ测量得到的薄膜表面形貌，可以得到表面高度

犺（狉）的２５６×２５６个离散数据点阵，对该数据点阵进

行高度 高度相关运算后可以获得高度 高度相关函

数曲线，对曲线的直线段进行线性拟合以后，得到薄

膜的粗糙度指数α＝０．８３，同时该曲线的纵坐标所趋

于的常量即２犠２，因此求出表面标准偏差粗糙度（均

方根粗糙度）犠＝３．７ｎｍ。表面的横向相关长度ξ就

是该曲线的拐点横坐标，通过对曲线进行非线性拟

合，可以精确求得横向相关长度ξ＝３９ｎｍ。所研究的

ＧＺＯ薄膜符合ＫｕｒｏｍｏｔｏＳｉｖａｓｈｉｎｓｋｙ生长模型早期

阶段所描述的生长界面情况。
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ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｚａｔｉｏｎｏｆＺｒＯ２ｔｈｉｎｆｉｌｍｂｙｓｏｌｇｅｌｍｅｔｈｏｄ［Ｊ］．犆犺犻狀犲狊犲

犑．犔犪狊犲狉狊，２００９，３６（２）：４７２～４７５

　 李海元，唐永兴，胡丽丽．酸催化制备溶胶 凝胶ＺｒＯ２薄膜及性

能［Ｊ］．中国激光，２００９，３６（２）：４７２～４７５

１４Ｙ．Ｃ．Ｌｉａｎｇ，Ｈ．Ｙ．Ｌｅｅ，Ｙ．Ｃ．Ｌｉａｎｇ犲狋犪犾．．Ｓｕｒｆａｃｅｅｖｏｌｕｔｉｏｎ

ａｎｄｄｙｎａｍｉｃｓｃａｌｉｎｇｏｆｈｅｔｅｒｏｅｐｉｔａｘｉａｌｇｒｏｗｔｈｏｆ（Ｌａ，Ｂａ）ＭｎＯ３

ｆｉｌｍｓｏｎＳｒＴｉＯ３ｓｕｂｓｔｒａｔｅｓｂｙｒｆｍａｇｎｅｔｒｏｎｓｐｕｔｔｅｒｉｎｇ［Ｊ］．犜犺犻狀

犛狅犾犻犱犉犻犾犿狊，２００６，４９４（１２）：１９６～２００

１５Ｊ．Ｈ．Ｘｕ，Ｌ． Ｈ．Ｙｕ，Ｉ．Ｋｏｊｉｍａ．Ｓｕｒｆａｃｅ ｅｖｏｌｕｔｉｏｎ ｏｆ

ｎａｎｏｓｔｒｕｃｔｕｒｅｄＣｒＮａｎｄＳｉ３Ｎ４ｆｉｌｍｓ［Ｊ］．犑．犃狆狆犾．犘犺狔狊．，２００３，

９４（１０）：６８２７～６８３６

１６Ｈ．Ｎ．Ｙａｎｇ，Ｇ．Ｃ．Ｗａｎｇ．ＤｉｆｆｒａｃｔｉｏｎｆｒｏｍＲｏｕｇｈＳｕｒｆａｃｅａｎｄ

ＤｙｎａｍｉｃＧｒｏｗｔｈＦｒｏｎｔｓ［Ｍ］．Ｓｉｎｇａｐｏｒｅ：ＷｏｒｌｄＳｃｉｅｎｔｉｆｉｃ，１９９３

１７Ｊ．Ｔ．Ｄｒｏｔａｒ，Ｙ．Ｐ．Ｚｈａｏ，Ｔ．Ｍ．Ｌｕ犲狋犪犾．．Ｎｕｍｅｒｉｃａｌａｎａｌｙｓｉｓ

ｏｆｔｈｅｎｏｉｓｙＫｕｒａｍｏｔｏＳｉｖａｓｈｉｎｓｋｙｅｑｕａｔｉｏｎｉｎ２＋１ｄｉｍｅｎｓｉｏｎｓ

［Ｊ］．犘犺狔狊．犚犲狏．犈，１９９９，５９（１）：１７７～１８５

１８ＱｉＨｏｎｇｊｉ，ＣｈｅｎｇＣｈｕａｎｆｕ，ＹｕａｎＪｉｎｇｍｅｉ犲狋犪犾．．Ｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙ

ａｎａｌｙｓｉｓｏｆｔｉｔａｎｉｃｔｈｉｎｆｉｌｍｐｒｅｐａｒｅｄｂｙｉｏｎｂｅａｍｓｐｕｔｔｅｒｉｎｇ［Ｊ］．

犃犮狋犪犗狆狋犻犮犪犛犻狀犻犮犪，２００３，２３（４）：４８０～４８４

　 齐红基，程传福，袁景梅 等．用离子束溅射方法制备的钛薄膜表

面形貌分析 ［Ｊ］．光学学报，２００３，２３（４）：４８０～４８４

０１３１００３５


