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摘要　设计了一套具有一定实用意义和科学价值的薄膜生长荧光显微图像实时采集与分析系统，可以实现透明衬

底上有机荧光分子薄膜生长的实时原位监测。进一步阐明了系统的硬件构筑思路和软件设计架构，并依据薄膜的

形貌特征，给出８个主要生长信息参数及其求取算法，并利用自行搭建的实验系统，针对联六苯（ｐ６Ｐ）分子在云母

衬底上的纳米纤维生长过程，得出了其准一维的线性生长规律。该系统作为重要的薄膜生长成像监测技术，有望

在薄膜与衬底表面相互作用和衬底微区结构特性研究等方面起到积极的作用。
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１　引　　言

分子束外延生长［１］的实时原位监测，即在膜的

生长过程中或生长完成后能够立即检测其有关特征

参数，对于薄膜生长过程和生长机理的研究具有重

要的意义。电子能谱、离子质谱、光学监测和表面成

像等技术已广泛应用在薄膜与衬底间粘结的能量、

元素组成、表面原子结构、薄膜厚度、光学各项异性、

生长速率和生长形貌等监测之中［２～１３］。特别是可

０９３１００２１
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视化动态监测分子薄膜生长过程的表面成像技术，

是开展薄膜生长机理和基础结构研究的重要方法。

基于荧光显微术速度快、非接触无损测量、分子选择

性强和高分辨率微区观测等特点，将荧光显微术应

用到表面有机分子束外延薄膜生长实时监控之中，

实现薄膜动态生长过程的视觉再现，有助于理解有

机分子薄膜生长机理以及薄膜与衬底表面的相互作

用，在有序有机薄膜电子元器件制备方面也有着积

极的作用。

本文从薄膜生长可视化动态监测要求出发，设

计了薄膜生长荧光显微图像实时采集与分析系统总

体结构，深入讨论了薄膜生长图像采集与分析软件

设计思路，重点阐述了荧光图像采集子程序和薄膜

生长动态监测各参数算法。同时，实验研究了联六

苯（ｐ６Ｐ）分子在云母衬底上的纳米纤维生长过程，

得出了其准一维的线性生长规律。

２　系统总体设计

图１为实验装置的示意图，系统由ＮＩＫＯＮ９０ｉ

（Ｎｉｋｏｎ，日本）荧光显微镜和超高真空腔体组成，真

空腔内外的光路耦合由位于腔体上的ＣＦ４０的蓝宝

石法兰光学观测窗来实现。当光路开关打开时，从

光源发出的光，通过荧光滤镜组 ＵＶ１Ａ（Ｎｉｋｏｎ，日

本）的激发滤镜后出射为一定波长范围的激发光、而

后由分色镜反射到物镜中，经聚焦后激发置于真空

腔内样品台上的有机分子薄膜，薄膜产生的荧光被

同一物镜采集，经过分色镜，发射滤镜后被电子增益

ＣＣＤ（ＥＭＣＣＤ，Ａｎｄｏｒ，英国）接收。ＥＭＣＣＤ较之

于普通ＣＣＤ增加了一个片上电子增益寄存器，能使

图１ 薄膜生长荧光显微成像监测系统示意图

Ｆｉｇ．１ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆｔｈｉｎｆｉｌｍｇｒｏｗｔｈｉｍａｇｉｎｇ

ｍｏｎｉｔｏｒｉｎｇｓｙｓｔｅｍｕｓｉｎｇｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅｍｉｃｒｏｓｃｏｐｙ

电荷增加近千倍，极大地提高了信噪比。

３　薄膜生长荧光图像采集与分析软件

３．１　软件设计架构

薄膜生长图像采集与分析应用软件 基于

ＬａｂＶＩＥＷ 环境开发，其软件架构如图２所示。该

软件可分为主体运算和实时控制两大部分，其中主

体运算部分实现各部件（如ＥＭＣＣＤ、荧光显微镜、

图像队列等）的初始化、荧光图像采集及薄膜生长监

测算法执行和程序结束时必要的关闭和复位，而实

时控制部分包括对ＥＭＣＣＤ、荧光显微镜和薄膜生

长监测算法等的参数设置及运行控制。软件中采

图２ 薄膜生长图像采集与分析应用软件架构

Ｆｉｇ．２ Ａｒｃｈｉｔｅｃｔｕｒｅｏｆｉｍａｇｅａｃｑｕｉｓｉｔｉｏｎａｎｄａｎａｌｙｓｉｓｓｏｆｔｗａｒｅｆｏｒｍｏｎｉｔｏｒｉｎｇｔｈｉｎｆｉｌｍｇｒｏｗｔｈ
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用ＬａｂＶＩＥＷ 中生产者／消费者（Ｐ／Ｃ）结构
［１４］，将

ＥＭＣＣＤ荧光图像采集放在生产者循环中，而把薄膜

生长监测算法放在消费者循环中，并以队列的方式调

用荧光图像。这样不仅可以实现图像采集和数据处

理的并发执行，而且避免运算过程对图像采集所造成

的干扰，有利于提高运行效率，增强实时性。

３．２　犈犕犆犆犇荧光图像采集子程

系统采用 Ａｎｄｏｒ公司的 Ｌｕｃａ６０４ＥＭＣＣＤ。

在ＬａｂＶＩＥＷ中，通过调用该ＥＭＣＣＤ的软件开发

工具包（ＳＤＫ）以达到荧光图像采集与控制的目的。

图３为ＥＭＣＣＤ荧光图像采集子程序流程图，

其操作可分为３个部分：初始化及采集前参数设置、

循环采集过程和关闭处理。初始化函数用于建立与

ＳＤＫ的连接。采集前主要完成对制冷器和风扇、电

子增益、帧转移、水平和垂直读取速率、全帧采集、激

发方式、采集模式、曝光时间和积累时间等一系列设

置。一般而言，开启制冷器和风扇是必要的，这是因

为冷却ＥＭＣＣＤ可以有效降低随机暗电流噪声及

热像素的活跃程度。

图３ ＥＭＣＣＤ荧光图像采集子程序流程图

Ｆｉｇ．３ ＦｌｏｗｃｈａｒｔｏｆＥＭＣＣＤｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅｉｍａｇｅａｃｑｕｉｓｉｔｉｏｎｓｕｂｐｒｏｇｒａｍ

　　循环采集过程是ＥＭＣＣＤ工作的中心环节，主

要包括开始采集、状态检测和图像信息获取。

ＥＭＣＣＤ将依据当前设置的各种参数读取图像，当

确定不继续采集图像时，必须停止制冷器和风扇，等

待温度回升至设定值后，关闭ＥＭＣＣＤ。特别的，为

保证采集过程的顺利进行，错误信息查询和处理显

得非常重要。每执行一次函数，都会返回一个状态

值，只有当此值等于２０００２（成功执行的标志）时，后

续的函数才继续执行下去，否则强制退出。

３．３　薄膜生长动态监测算法

薄膜的生长归根到底是一个表面动力学过程，

集中地表现为原子在表面上的扩散、粘接、成核、生

长以及岛之间的相互作用、兼并、失稳和退化等一系

列的过程［１５］。薄膜生长荧光成像监测的主要目的

是探究并理解不同生长条件下薄膜的生长模式和形

貌特征，包括分子簇团和岛的形貌、面积大小分布，

岛的尺寸以及薄膜厚度、密度等。这时不再过多地

关心沉积分子的热运动迁徙扩散特性，而是考虑表

面薄膜生长的形状、面积和厚度等参数的变化，反映

在荧光图像上，即是膜／岛所含像素个数以及其像素

值的变化。为此提出了８个主要生长参数，如表１

所示。①②③用于评价薄膜的几何形貌特征；④⑤

⑥⑦主要表征薄膜的生长速率；⑧则是反映薄膜生

长均匀性的一个指标。通过这些计算数值，可以用

来研究有机分子薄膜生长的生长模式以及形貌变化

特征，以进一步指导实验，优化生长条件，尽可能地

制备所需的有机分子薄膜生长结构。
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表１ 生长参数及其表征的薄膜生长特性

Ｔａｂｌｅ１ Ｇｒｏｗｔｈｐａｒａｍｅｔｅｒｓａｎｄｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇｔｈｉｎｆｉｌｍｇｒｏｗｔｈｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ

Ｉｎｄｅｘ Ｇｒｏｗｔｈｐａｒａｍｅｔｅｒｓ Ｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇｔｈｉｎｆｉｌｍｇｒｏｗｔｈｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ

① Ｉｓｌａｎｄｅｄｇｅ

② Ｉｓｌａｎｄｇｒｏｗｔｈａｒｅａ

③ Ｉｓｌａｎｄｇｒｏｗｔｈｓｉｚｅ（ｌｅｎｇｔｈａｎｄｗｉｄｔｈ）

④ Ｔｏｔａｌｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅｉｎｔｅｎｓｉｔｙ

⑤ Ａｖｅｒａｇｅｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅｉｎｔｅｎｓｉｔｙｐｅｒｐｉｘｅｌ

⑥ Ｍａｘｉｍｕｍｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅｉｎｔｅｎｓｉｔｙｐｅｒｐｉｘｅｌ

⑦ Ｍｉｎｉｍｕｍｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅｉｎｔｅｎｓｉｔｙｐｅｒｐｉｘｅｌ

⑧ Ｓｔａｎｄａｒｄｄｅｖｉａｔｉｏｎｏｆｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅｉｎｔｅｎｓｉｔｙ

Ｇｒｏｗｔｈｇｅｏｍｅｔｒｉｃｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ

Ｇｒｏｗｔｈｖｅｌｏｃｉｔｙ

Ｇｒｏｗｔｈｕｎｉｆｏｒｍｉｔｙ

　　该薄膜生长荧光显微系统的研究对象是薄膜生

长荧光图像，本小节以云母衬底表面生长的ｐ６Ｐ分

子纳米纤维岛状结构（如图４所示）为例，通过处理

所采集的荧光图像区域内像素值数据，可得到多达

八种生长信息参数，下面分别对其计算方法进行

讨论。

图４ ｐ６Ｐ分子纳米纤维岛状结构及某一区域选择

Ｆｉｇ．４ Ｓｔｒｕｃｔｕｒｅｏｆｐ６Ｐｎａｎｏｆｉｂｅｒｓｉｓｌａｎｄａｎｄａ

ｒｅｇｉｏｎｓｅｌｅｃｔｉｏｎ

岛的生长边缘提取是获取其他生长参数的基

础。对于衬底上外延生长而成的岛状结构而言，封

闭性是其生长边缘的重要特征。考虑到分子沉积的

连续性以及荧光显微镜本身光学分辨力的限制和有

限景深带来的模糊聚焦，区域内生长的岛边缘并不

是亮度变化明显的阶梯边缘，而是渐变的模糊边缘，

因此应采用合理阈值 Ｔｈ 提取出岛边缘轮廓，确定

岛的生长范围。

１）岛边缘轮廓

设某一选定区域的图像数据为犃（狓，狔），从计

算的便利性考虑，该图像区域仅包含一个完整岛状

结构，如图５所示。为了能有效地去除ＣＣＤ噪声，同

时尽可能地保留图像边缘细节，对犃（狓，狔）进行中

值滤波，得到犃′（狓，狔），即

犃′（狓，狔）＝ｍｅｄｉａｎ（犃，狑）， （１）

式中狑为中值滤波窗口宽度，一般大小为３×３。中

值滤波是一种非线性的图像平滑算法，它能在抑制

随机脉冲干扰噪声的同时有效地保护图像边缘，增

强图像对比度。滤波后，利用已选取阈值犜ｈ，提取

犃′（狓，狔）图像中的纳米纤维岛状结构轮廓，如图５

所示。

图５ 岛边缘提取

Ｆｉｇ．５ Ｉｓｌａｎｄｅｄｇｅｅｘｔｒａｃｔｉｏｎ

２）生长面积

令犃′（狓，狔）图像中的岛生长面积为犃ｇｒｏｗｔｈ，则

有

犃ｇｒｏｗｔｈ＝犖犜 犃′（狓，狔）≥犜｛ ｝ｈ ． （２）

　　计算结果为区域内高于设定光强阈值的像素个

数，依据显微系统的分辨率，可进一步求出其实际

面积。

３）生长尺寸

首先利用已选取阈值犜ｈ，对图像犃′（狓，狔）进

行二值化处理，得到犅（狓，狔），其中数值为１（或

２５５）的像素构成的区域即为岛状结构区。该区域中

必然存在一条连接某两点的最长直线段，该直线段

长度就是岛的生长长度，记作犔ｇｒｏｗｔｈ；而与犔ｇｒｏｗｔｈ 垂

直方向上的最长直线段为岛的生长宽度，记作

犠ｇｒｏｗｔｈ。

如图６所示，为便于计算犔ｇｒｏｗｔｈ，可将犅（狓，狔）

旋转使得岛的长度方向与图像狓（横向）或狔轴（纵

向）平行，则狓或狔方向的像素坐标差为

犔ｇｒｏｗｔｈ＝狓ｍａｘ－狓ｍｉｎ， （３）

式中狓ｍａｘ、狓ｍｉｎ分别为狓方向上的最大和最小像素坐

标。同样可求出相对应的犠ｇｒｏｗｔｈ值。其计算结果均
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图６ ｐ６Ｐ分子纳米纤维岛状结构尺寸

Ｆｉｇ．６ Ｄｉｍｅｎｓｉｏｎｏｆｐ６Ｐｎａｎｏｆｉｂｅｒｉｓｌａｎｄｓｔｒｕｃｔｕｒｅ

为像素横向或纵向尺寸的整数倍，依据显微系统的

分辨率，可进一步求出其实际尺寸。

４）其他生长参数算法

第④～⑧生长参数的计算均基于犃′区域中像

素灰度值变化，分别如下：

分子荧光总强度，记作犐ｔｏｔａｌ：

犐ｔｏｔａｌ＝∑犃′（狓，狔）． （４）

计算结果为区域内所有像素的灰度值之和。

单位像素分子荧光平均强度，记作珔犐：

珔犐＝犃′（狓，狔）＝犐ｔｏｔａｌ／犃犖． （５）

计算结果为区域内所有像素的平均灰度值。

单位像素分子荧光最大强度，记作犐ｍａｘ：

犐ｍａｘ＝ Ｍａｘ犃′（狓，狔｛ ｝）． （６）

计算结果为区域内某一像素的最大灰度值。

单位像素分子荧光最小强度，记作犐ｍｉｎ：

犐ｍｉｎ＝ Ｍｉｎ犃′（狓，狔｛ ｝）． （７）

计算结果为区域内某一像素的最小灰度值。

单位像素的分子荧光强度标准差犐Δ：

犐Δ ＝ ∑ 犃′（狓，狔）－犐｛ ｝ａｖｅ ·
２

烅
烄

烆
烍
烌

烎犖

１／２

． （８）

计算结果为区域内的所有像素灰度值的标准差，（８）

式中，“·”表示对区域内每个像素的操作。

在软件中，依据衬底表面上不同区域的分子生

长情况，结合ＮＩＶｉｓｉｏｎ模块的相关功能，可设置多

达８个感兴趣区监测不同位置的生长数据。

４　薄膜生长荧光成像监测实验

荧光显微镜在衬底／样品内表面上的精确聚焦

是采集荧光图像的前提条件。由于在制备云母衬底

时，或多或少会在表面留下层间裂痕，也可称之为台

阶；一方面这些裂痕使得表面变得不平整，不利于大

面积分子生长，另一方面却为正确找到分子的生长

表面提供了线索。为了能聚焦到衬底／样品内表面

上，首先使用全光谱反射式的光学镜片组对衬底成

像，在此位置前后精细聚焦，可找到衬底的上下两个

表面，如图７所示。确定下表面后，紧固显微镜调焦

旋钮，而后可微动狓狔平台，寻找相对平坦的观察区

图７ 某一云母衬底的形貌图

Ｆｉｇ．７ Ｍｏｒｐｈｏｌｏｇｉｃａｌｉｍａｇｅｏｆａｍｉｃａｓｕｂｓｔｒａｔｅ

域，选择相应的荧光滤镜组后，即可进行荧光观测。

如图８为一次超高真空环境中实时监测云母衬

底上ｐ６Ｐ分子生长实验的部分形貌图。实验中，设

定衬底温度和分子蒸发源温度分别为４５０Ｋ 和

５０３Ｋ，采用ＵＶ１Ａ荧光滤镜组，５０×物镜（数值孔径

为０．５５），蒸发持续时间１２５ｍｉｎ，ＣＣＤ曝光时间

０．５ｓ，每幅图像采样间隔３０ｓ，观测范围１６０ｍ×

１６０ｍ，计算得知系统光学分辨力４６５ｎｍ，每个像素

所表示的物空间真实值约１６０ｎｍ×１６０ｎｍ。

图８ 云母衬底上ｐ６Ｐ分子的动态生长过程

Ｆｉｇ．８ Ｄｙｎａｍｉｃｇｒｏｗｔｈｐｒｏｃｅｓｓｏｆｐ６Ｐｏｎｍｉｃａ

图８（ａ）为实验开始后第７２ｍｉｎ的采集图像，

图８（ａ）～（ｄ）间隔时间为１２ｍｉｎ。从图８中可以看出，

ｐ６Ｐ分子沿着云母表面特定的晶体构造方向生长成一

个个细长型的纳米纤维结构，其形成有先有后，这可能

与衬底表面形貌结构有关，比如存在较强应力和缺陷

的地方，会最先出现。为了详细描述ｐ６Ｐ分子纳米纤

维的动态生长过程，针对图８（ａ）～（ｄ）对应的犆（狓，狔）中

ｐ６Ｐ分子纳米纤维，结合前面提出的八个生长信息参

数，计算得出一些生长数据，如表２所示。
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表２ 图８（ａ）～（ｄ）对应的犆（狓，狔）中９６Ｐ分子纳米纤维生长信息参数

Ｔａｂｌｅ２ Ｇｒｏｗｔｈｐａｒａｍｅｔｅｒｓｏｆｐ６Ｐｍｏｌｅｃｕｌａｒｎａｎｏｆｉｂｅｒｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇｔｏ犆（狓，狔）ａｒｅａｉｎＦｉｇｓ．８（ａ）～（ｂ）

　　结合图８和表２，初步可以得到了一些有意义

的结论：１）纳米纤维结构为ｐ６Ｐ分子高聚集体，对

不断飞入的临近ｐ６Ｐ分子具有很强的吸附能力和

聚合作用；２）纳米纤维的生长面积、分子荧光总强

度、单位像素分子荧光平均强度、单位像素分子荧光

最大强度和单位像素分子荧光最小强度在薄膜生长

过程中，随生长时间成线性增长，可以有效表征薄膜

的生长速率，但不同纳米纤维具有不同的增长斜率；

３）单位像素分子荧光强度标准差能够反映出薄膜生

长均匀性特征，其值越大，表明薄膜均匀性越差；４）

ｐ６Ｐ分子纳米纤维的纵向（沿云母晶体构造方向）

长度生长速率远大于横向（与纵向相垂直的方向）宽

度生长速率，其最终纵向生长长度尺寸远远大于横

向生长宽度尺寸，如图８（ｄ）中的ｐ６Ｐ纳米纤维的

纵横尺寸比达到２０．７，呈准一维线性生长。

５　结　　论

基于荧光图像的分子束外延生长实时原位监

测，提供了一种重要的开展薄膜生长模式、生长机理

和基础结构实验研究方法。本文设计的薄膜生长荧

光显微图像实时采集与分析系统，能够实现薄膜生

长荧光显微成像监测，能够分析多达８个感兴趣区

内的８个生长参数数据，有助于进一步探索衬底微

区结构特性以及薄膜与衬底表面的相互作用等。同

时，作为重要的薄膜生长实时原位荧光监测平台，该

系统可无缝集成更多的图像分析理论和生长信息提

取算法，以深度提高其薄膜生长实验研究的性能和

功能。此外，由于分子荧光的特有发射机理，高灵敏

度和高空间分辨率的特点，该系统使得在低于光学

衍射极限范围内进行单分子／微粒的动力学特性研

究成为可能［１６］。
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