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摘　要：采用脉冲激光沉积方法在单晶 ＭｇＯ基片上外延生长了ＢａＴｉＯ３ 晶体薄膜．为改善薄膜的结晶

质量和表面粗糙度，研究并优化了生长工艺中生长温度和激光能量两个参量，并对薄膜样片实行原位

退火．找到了ＢａＴｉＯ３ 薄膜在优先方向上的结晶效果，分析了结晶质量对生长温度的依赖关系和不同激

光能量对结晶薄膜的表面粗糙度的影响．利用Ｘ射线衍射仪测定结晶效果与特性，原子力显微镜表征

ＢａＴｉＯ３ 薄膜的结晶表面形貌与粗糙度．测试结果表明，在犮轴取向生长ＢａＴｉＯ３ 薄膜，在（００１）和（００２）

方向上都出现强度很高的尖锐衍射峰，具有较好的结晶质量和较小的表面粗糙度，原子力显微镜测定

出薄膜的表面粗糙度为０．５６３ｎｍ．
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０　引言

钛酸钡（ＢａＴｉＯ３，ＢＴＯ）是一种典型的钙钛矿型铁

电材料，具有优良的铁电、介电、压电及电光等特性，

可广泛应用于微电子学、光电子学、集成光学和微机械

学等领域［１２］
．
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ＢＴＯ晶体具有很高的电光系数和较低的介电损

耗，而在１５５０ｎｍ处钛酸钡薄膜光波导调制器的有效

电光 系 数 可 达 ５６０ｐｍ／Ｖ 或 更 高
［３４］，相 比 之 下

ＬｉＮｂＯ３ 薄膜的最大电光系数却只有３１ｐｍ／Ｖ，因此

ＢＴＯ在超高速低电压电光波导调制器件中有重要的

研究价值．

随着薄膜制备技术的进步，人们对ＢａＴｉＯ３ 薄膜

的研究取得了很大的进展，用于制备 ＢａＴｉＯ３ 薄膜方

法有很多，有脉冲激光沉积、溅射、分子束外延、反应

蒸发、溶胶凝胶和金属有机物化学气相沉积等方

法［５］
．其中脉冲激光沉积的原理是从靶材到薄膜基片

的化学能量的传递，在高温条件下生长薄膜．在高温

陶瓷超导体领域脉冲激光沉积技术已经非常成功，如

外延ＹＢａ２Ｃｕ３Ｏ７ 薄膜
［６］
．

本文利用脉冲激光沉积方法在单晶 ＭｇＯ基片上

外延生长了ＢａＴｉＯ３ 晶体薄膜．对比分析了不同温度和

激光能量下ＢａＴｉＯ３ 薄膜的晶体结构，研究了不同激

光能量下ＢａＴｉＯ３ 薄膜的表面粗糙度的变化．

１　实验

实验采用ＳＤ４５０型脉冲激光溅射薄膜生长系统

（ＰｕｌｓｅｄＬａｓｅｒＤｅｐｏｓｉｔｉｏｎ，ＰＬＤ），在尺寸为（１０×１０×

０．５）ｍｍ３ 的单晶 ＭｇＯ基片上外延生长ＢａＴｉＯ３ 晶体

薄膜．把 ＭｇＯ基片依次放在丙酮、去离子水和甲醇溶

液中用超声波清洗，后用银浆将其粘在不锈钢基片托

上，放入基底样品台上，样品台可加热的最高温度为

７５０℃．实验所使用的激光器为德国ＬａｍｂｄａＰｈｙｓｉｋ公

司所生产的ＣＯＭＰＥＸ２０５型ＫｒＦ准分子激光器，其工

作波长为２４８ｎｍ，激光能量首先选择１２０ｍＪ，脉冲频

率为３Ｈｚ．沉积前用激光轰击靶材，起到清洁靶材的

作用．靶材选用Φ３０ｍｍ的ＢＴＯ靶，靶材与基片的间

距为７．５ｃｍ．当真空度抽到２．６×１０
－３
Ｐａ时，充入氧

气至１Ｐａ，起到补充氧空位的作用
［７］，外延生长速率

约为０．０３７ｎｍ／ｓ．实验结束后，在真空度为１０４Ｐａ的

氧气压中原位退火，通过退火可以有效降低薄膜的内

应力，实现薄膜的二次结晶，改善晶体薄膜在其优先

方向上的结晶性［８９］，具体工艺流程如图１所示．生长

出结晶度高、表面粗糙度低的ＢＴＯ晶体薄膜是本实验

的难点问题，而生长温度和激光能量是影响薄膜结晶

质量的重要因素．因此我们重点研究了三个不同生长

图１　生长ＢＴＯ薄膜的工艺流程

Ｆｉｇ．１　ＰｒｏｃｅｓｓｆｌｏｗｄｉａｇｒａｍｏｆＢＴＯｔｈｉｎｆｉｌｍ

图２　ＢＴＯ薄膜的ＸＲＤ结果

Ｆｉｇ．２　ＸＲＤｒｅｓｕｌｔｓｏｆＢＴＯｔｈｉｎｆｉｌｍｓａｍｐｌｅ

温度下薄膜的结晶状态和三个不同激光能量下的薄膜

的结晶优先性和表面粗糙度．

２　测试与讨论

利用Ｘ射线衍射仪（ＸＲａｙＤｉｆｆｒａｃｔｉｏｎ，ＸＲＤ）表征

ＢＴＯ薄膜样片的晶体结构和结晶质量，采用原子力显

微镜（ＡｔｏｍｉｃＦｏｒｃｅＭｉｃｒｏｓｃｏｐｅ，ＡＦＭ）测量样片表面

粗糙度，观察其表面形貌．

图２（ａ），（ｂ）和（ｃ）分别为４００℃、６００℃和７５０℃三

个不同生长温度下测得的ＸＲＤ结果，图中横坐标是

衍射角，纵坐标是衍射强度．衍射峰强度越大，峰越尖

锐，薄膜的犮轴取向程度越高，薄膜的结晶质量也就

越好［１０］
．
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图３　７５０℃生长温度下测得的ＡＦＭ结果

Ｆｉｇ．３　７５０℃ ＡＦＭｒｅｓｕｌｔｓｏｆＢＴＯｔｈｉｎｆｉｌｍｓａｍｐｌｅ

图２（ａ）中只出现基片 ＭｇＯ的衍射峰（００２），并无

其它取向的衍射峰，说明在４００℃的条件下，没有生

长出结晶结构的ＢＴＯ薄膜．图２（ｂ）中除基片 ＭｇＯ的

衍射峰（００２）外出现了一个ＢＴＯ的衍射峰（００１），但

衍射峰强度较弱，说明此温度下没有得到很好的结晶

效果．随着沉积温度提高到７５０℃，图２（ｃ）中除基片

ＭｇＯ的衍射峰（００２）外出现一个很尖锐的晶面衍射峰

（００１），是一个无杂相衍射峰，且衍射峰强度有很大提

高，说明结晶效果得到改善，此时的成膜质量较好，

薄膜表面粗糙度为０．８３６ｎｍ，如图３所示．由此可见，

相对较高的温度下薄膜结晶性能更好，这是由于生长

温度会影响薄膜表面粒子的动能，随着衬底温度的升

高，可使表面吸附的原子更易于沿着基片表面扩散迁

图４　１５０ｍＪ，３Ｈｚ的质量测试图

Ｆｉｇ．４　Ｑｕａｌｉｔｙｔｅｓｔｐａｔｔｅｒｎｏｆ１５０ｍＪ，３Ｈｚ

移，薄膜的结构和晶化程度不断得到改善，有利于结

晶薄膜的生长［１１１２］
．

图２中三个温度下生长的ＢＴＯ薄膜是在激光能

量为１２０ｍＪ，激光频率为３Ｈｚ条件下的测量结果，并

获得７５０℃的优化生长温度．

除了生长温度外，激光能量和脉冲频率也是很重

要的工艺参量．因此，在７５０℃温度下，提高激光能量

至１５０ｍＪ和２００ｍＪ，晶体薄膜晶相优先性与质量的

测试结果分别如图４和图５所示，图中（ａ）是测得的

ＸＲＤ图，（ｂ）为测得的ＡＦＭ表面图谱．

图５　２００ｍＪ，３Ｈｚ的质量测试图

Ｆｉｇ．５　Ｑｕａｌｉｔｙｔｅｓｔｐａｔｔｅｒｎｏｆ２００ｍＪ，３Ｈｚ

如图４所示，１５０ｍＪ生长的薄膜单晶效果较

１２０ｍＪ条件下的薄膜衍射峰强度提高５倍多，外延质

量有很大提高，但薄膜的表面粗糙度增大至１．０３ｎｍ，

而２００ｍＪ生长的薄膜衍射峰强度较１５０ｍＪ生长的要

降低很多，而且在衍射峰附近还出现杂峰，这是由于

入射激光能量过大，激光轰击靶材形成粒子喷溅的同

时，飞向衬底的较大粒子团簇没能完全迁移扩散就会

凝结成膜，使结晶质量下降［１３１５］
．此时薄膜的表面粗

糙度进一步增大至３．６４ｎｍ．由此可见，随着激光能量

的提高，薄膜的表面粗糙度逐渐增大．因此把激光能

量降低到１２０ｍＪ，激光频率提高到５Ｈｚ，所生长的

ＢＴＯ单晶薄膜的ＸＲＤ和 ＡＦＭ 测试结果分别如图６

（ａ）和（ｂ）所示．

３２００１３５０



光　子　学　报

图６　１２０ｍＪ，５Ｈｚ的质量测试图

Ｆｉｇ．６　ＢＴＯｔｈｉｎｆｉｌｍｑｕａｌｉｔｙｔｅｓｔｐａｔｔｅｒｎｏｆ１２０ｍＪ，５Ｈｚ

图６（ａ）中的ＢＴＯ薄膜在（００１）方向上出现的衍射

峰强度比１５０ｍＪ时进一步提高，衍射峰更尖锐，得到

了犮轴取向的晶体薄膜，此时薄膜表面的粗糙度为

０．５６３ｎｍ，呈 现 出 良 好 的 形 貌 特 征．因 此 ７５０℃，

１２０ｍＪ和５Ｈｚ为ＢＴＯ晶体薄膜具有良好优先性和质

量特性的生长条件．对此工艺条件下生长的ＢＴＯ薄膜

进行入射角Φ扫描，得到（１０１）晶面的衍射图，如图７

所示，其中垂直入射角为Φ＝０．从而可以看出衍射峰

每隔９０°出现一个，峰的半高宽很小，并且峰的强度相

差较小，这不仅进一步证明在生长方向（犮轴）的晶相

优先性，而且还表明在ＢＴＯ薄膜生长过程中，薄膜的

外延性很好．

图７　ＢＴＯ薄膜的Φ扫描

Ｆｉｇ．７　ΦｓｃａｎｏｆＢＴＯｔｈｉｎｆｉｌｍ

３　结论

通过ＸＲＤ和 ＡＦＭ 技术对薄膜的晶体结构和表

面粗糙度进行了分析，研究了不同温度和激光能量下

ＢａＴｉＯ３（ＢＴＯ）的成膜质量．实验结果表明，在一定温

度和激光能量范围内，生长温度越高，薄膜在优先方

向上的晶相质量越好；激光能量越高，薄膜的表面粗

糙度越大．选择了合适的工艺参量，生长出外延质量

良好并且具有犮轴结晶取向的ＢＴＯ晶体薄膜．
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