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摘要
!

经过多组对比实验!通过
L/:

(

02̀

(

75̀

等表征手段优化了
S78

薄膜的制备工艺'结合
S78

基

薄膜器件的电极制备(微结构加工制备了太赫兹频段电可调的频率选择表面'通过太赫兹测试系统验证了

在太赫兹频段
S78

薄膜的可调性!在电场作用下通带频率可以从
*'+?8Ĝ

调节到
*'+=8Ĝ

!结合仿真研

究给出了确定铁电薄膜在
8Ĝ

频段介电参数的方法'相关研究可用于精确测定铁电薄膜在
8Ĝ

频段的介

电特性!为铁电薄膜功能器件的研制提供精确的介电参数测试方法'
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太赫兹波通常是指频率范围在
*'!
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!*8Ĝ

+

波长
FAA

#

F*

/

A

的电磁波$波长范围位于微波

频段和红外频段之间$属于电子学和光子学的交

叉研究领域)
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%近年来随着研究的不断深入$太



赫兹器件有了十分广泛的应用$如太赫兹成像)

)

*

+

生物传感器)

F

*

+太赫兹滤波器 )

@

*

+生物检测)

?

*

+断

层成像)

#

*等%同时随着微纳加工技术的日益成熟

和系统小型化的设计需求$太赫兹功能器件的尺

寸逐步下降到亚微米量级$对于薄膜型器件的需

求也日益凸显%

钛酸锶钡!

SB

=

7D

!>=

8C-

F

"作为一种典型的钙钛

矿结构铁电材料$因其具有高介电常数+低介电损

耗$介电常数可调+居里温度可调等特点$使其在动

态随机存储器)

=

*

+移相器 )

+

*

+可调频率选择表面)

"

*

+

变容二极管)

!*

*等领域具有广泛的应用前景%并且$

S78

薄膜在
8Ĝ

频段仍然具有较高的介电常数和

显著的介电可调特性$因此使用
S78

作为薄膜器件

的功能层$实现在太赫兹频段下的可调$是一种潜在

的+可行的设计方法%因此对于
S78

基薄膜型器件

的制备工艺及测试方法的研究十分必要%

!

!

S78

薄膜的制备及表征

目前$钛酸锶钡薄膜的主要制备方法有&脉冲激

光沉淀法!

U1:
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$溶液
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凝胶法!

7%&>6;&
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$金

属有机化学气相沉积法!

`-4$:

"

)
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$和射频磁控

溅射法)

!?

*

%相比较而言$射频磁控溅射方法制备的

薄膜结晶性能更好$和其他工艺兼容程度高$也是目

前发展最为成熟的方法%但是薄膜的沉积速度慢$

制备的薄膜组分和靶材组分有一定的偏差$对工艺

参数依赖较为严重%需要通过对工艺的系统研究来

确定可以稳定成膜质量的工艺参数%

影响成膜质量的工艺参数有很多$溅射气压+

氧氩比+衬底温度+溅射功率等都和薄膜质量直接

相关)

!#

*

%在溅射过程中$溅射气压关系到起辉的

电压$也决定了溅射物与气体分子的碰撞频率$从

而决定了溅射物抵达基片时的能量%当溅射气压

升高时$溅射物与气体分子碰撞频率增大$沉积速

率减慢$同时由于能量较低$晶相也会发生一定程

度的改变%当溅射气压降低时$溅射物与气体分

子碰撞频率降低$沉积速率加快$但是由于成核时

间不够充足$导致成膜不够致密%适中的溅射气

压设置$可得到致密的结晶效果好的薄膜)

!=

*

%在

S78

的溅射过程中$为了抑制氧空位的形成$从而

减小薄膜的漏电流$一般都会在氩+氧混合气体氛

围中溅射%通入氩气的目的是与电子碰撞形成

0D

c轰击靶材$逸散出的中性粒子在磁场的作用下

抵达基片表面逐渐沉积成膜%当氧氩比增大的时

候$

0D

c浓度降低$沉积速度减慢(当氧氩比降低的

时候$

-

)>产生的份额较低$抑制氧空位作用不明

显%因此合适的氧氩比对薄膜的介电性能的提高

有着显著的影响)

!+

*

%

在溅射过程中$通常情况下会对基片加热$促进

溅射物沉积后的成核和生长过程$从而影响薄膜的

微观结构和介电性能%温度较低时$溅射物获得的

动能不足而无法迁移$不能很好地成核和生长$导致

介电常数小+损耗较大(当温度过高时$获得的动能

过于充足$晶核过分生长$导致表面粗糙+介电常数

小+损耗较大%溅射功率不仅直接影响到薄膜的沉

积速度$还对微观结构会产生一定的影响%在一定

范围内$溅射功率大$沉积速度较快$晶粒小致密性

好$介电常数增大%但是当溅射功率过大时$沉积速

度过快$溅射物扩散不充分$晶粒间隙变大$会导致

介电常数减小%

在溅射成膜后需要对薄膜进行退火处理$在促

进晶核生长的同时释放薄膜的内应力$促使薄膜由

非晶态向晶态转换%并且在氧气氛围下退火$还可

以填补氧空位$减小漏电流$提升薄膜的电性

能)

!">)*

*

%本文选取使用同样的工艺参数在硅片上

制备的
S78

薄膜在不同温度下进行退火处理$通过

对比
L/:

图谱研究结晶性能%在纯氧氛围下$以
F

_

,

ACH

的速率缓慢升温到退火温度$然后保温
!P

$

再以
F_

,

ACH

的速率降低到室温后测试%在图
!

中我们可以看出$经过
!P

的退火处理后$不同温度

下退火的样品其结晶程度不尽相同$但都是
!!*

峰

最强$表示晶粒沿!

!!*

"方向择优生长%通过对比可

以发现在
#?*_

纯氧气氛下退火时衍射峰最强$结

晶效果最好%

图
!

!

不同退火温度退火的
S78

薄膜的
L/:

图谱

2C

I

'!
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L/:

V

BMM;DHT%NS78NC&ATBHH;B&;EBMECNN;D;HM

M;A

V

;DBMOD;T

!

图
)

是
S78

薄膜在
#?*_

退火后的原子力显

微镜扫描图%从图中可以看到在退火前$

S78

薄膜

是非晶态$表面十分光滑$起伏不足
!HA

%在经过

退火处理后$晶粒生长$薄膜表面呈现出
?HA

的起

伏%同时依据
L/:

图谱$可以确定得到了比较致

密的+平整的+结晶效果很好的
S78

薄膜$可以用于

后续的
S78

基薄膜器件的设计%
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图
)

!

S78

薄膜退火前+后的原子力显微镜扫描

2C

I

')

!

02̀ CAB

I

;T%NS78MPCHNC&AQ;N%D;BHE

BNM;DBHH;B&CH

I!

在经过多组对比实验后$通过
L/:

$

75`

$

02̀

等表征手段$得到了目前使用的最优的一组

工艺参数$见表
!

$并且使用该组参数制备的
S78

薄膜进行后续的薄膜器件的加工及测试%

表
!

!

制备钛酸锶钡薄膜的优化工艺参数

8BQ'!

!

-

V

MCAOAM;<PH%&%

I

C<B&

V

BDBA;M;DTN%DS78MPCHNC&A

本底真

空,
A8

成膜压

力,
A8

氧氩比
衬底温

度,
_

溅射功

率,
h

退火温

度,
_

#5># # !q@ @** !?* #?*

)
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S78

薄膜器件的制备及表征

由于薄膜器件一般是设计成多层膜结构$并且

需要在薄膜表面进行图形化处理$因此还要考虑基

础工艺和后续加工工艺的兼容问题%在本文中$我

们参照
S78

薄膜典型的器件的设计$对加工工艺流

程进行设计$如图
F

所示%在清洗硅片后$首先在硅

片上溅射金属底电极$然后溅射
S78

薄膜$进行退

火处理$随后在
S78

薄膜上溅射顶电极$这样就获

得了夹层结构%对于透射型薄膜器件而言$则不需

要溅射底电极$或者先对电极进行图形化处理$然后

再进行后续流程%使用光刻工艺对顶电极图形化处

理是制备薄膜器件中的一个关键工艺$包括光刻胶

旋涂厚度+旋涂转速+曝光时间+显影时间在内的诸

多因素都对光刻流程的质量产生直接影响$这些因

素都将直接影响器件的性能%

在有底电极
S78

基薄膜器件的实际制备过程中$

由于在电极材料选取上存在的问题$导致工艺的不兼

容$其结果是
S78

薄膜的表面并不平整$如图
@

!

B

"所

示%在底电极的选取上需要注意以下
F

个问题&

&

由

于工艺兼容问题$在后续加工条件下要足够稳定$不与

其他膜层反应%

'

在经过一系列的加工流程后仍然能

保持良好的导电性%

(

底电极要与薄膜晶格匹配$且

在加工后表面要足够平整%在最初的设计中$底电极

选用典型的
8C

,

UM

型电极$对比图
@

!

B

"和!

Q

"可以发

现$直接制备
S78

薄膜时表面十分光滑致密$但是底电

极经过一系列的加工流程后$

S78

薄膜表面明显粗糙%

这是因为
8C

在
S78

退火过程中被氧化$在表面形成微

小的-山丘状.凸起$这样的凸起导致电极形貌发生严

重改变$使电极的导电性下降%为解决这样的问题$我

们在材料的选取上需要重新考虑%

图
F

!

S78

基薄膜器件制备流程

2C

I

'F

!

2BQDC<BMC%H

V

D%<;TT%NS78QBT;EMPCHNC&AE;XC<;T

!

图
@

!

S78

基薄膜器件的
75̀

断面图

2C

I

'@

!

75̀ <D%TTT;<MC%H%NS78QBT;EMPCHNC&AE;XC<;T

!

8C

层的主要目的是作为粘附层$因此可以将
8C

使用其他金属材料作为替代%在本文中选用
4D

作

为
8C

的替代材料%在制备了
4D

,

UM

电极后$在

#?*_

的纯氧氛围下进行退火处理%图
?

!

B

"和!

Q

"

是
8C

,

UM

电极在退火处理后的
02̀

图$可以看出

表面出现了
!**HA

左右的明显凸起%这和
75̀

的断面图所显示的情况是一致的$但是
02̀

图中

显示的凸起幅度要明显大于
75̀

图中的凸起%这

可能是由于表面有
S78

薄膜束缚导致$

75`

图中

的凸起没有
02̀

图中的凸起明显%图
?

!

<

"和!

E

"

是使用
4D

作为
8C

的替代粘附层的
02̀

图%可以

看出$

4D

,

UM

型的底电极的表面明没有明显的凸起$

只有
?HA

左右的起伏%基本上验证了
4D

,

UM

型电

极可以在一定程度上代替
8C

,

UM

型电极%
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图
?

!

8C

,

UM

和
4D

,

UM

电极的原子力显微镜扫描
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I

'?
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02̀ CAB

I

;T%N8C

,

UMBHE4D

,

UM;&;<MD%E;T

!

除了可以采用
4D

替代
8C

的方案来解决
8C

,

UM

电极带来的工艺不兼容问题外$还可以使用非金属

材料制备的底电极解决工艺兼容问题%

1B(C-

F

薄

膜不仅具有良好的导电性能$而且与
S78

薄膜具有

相近的晶体结构和热膨胀系数$是一种十分理想的

电极材料)

)!

*

%经过对比研究优化了
1B(C-

F

的制备

工艺参数$见表
)

%

表
)

!

优化后的制备
1B(C-

F

薄膜的工艺参数

8BQ')

!

-

V

MCAOAM;<PH%&%

I

C<B&

V

BDBA;M;DTN%D1B(C-

F

MPCHNC&A

本底真

空,
A8

成膜压

力,
A8

氩氧比
衬底温

度,
_

溅射功

率,
h

退火温

度,
_

#5># # @q! F** !)* =**

经
=**_

退火处理后$

1B(C-

F

的结晶效果很

好$如图
#

!

Q

"所示%相比较金属底电极而言$

1B(C-

F

电极在退火后的表面平整度更好$也不会

出现金属电极的疲劳性问题$而且由于更好的晶格

匹配$器件的损耗更小$因此采用
1B(C-

F

制备
S78

基薄膜器件的底电极也是一个十分理想的选择%

图
#

!

1B(C-

F

的
02̀

扫描图和
L/:

图谱

2C

I

'#

!

02̀ CAB

I

;TBHEL/:

V

BMM;DHT%N1B(C-

F

NC&AT

!

F

!

S78

薄膜器件的
8Ĝ

测试及铁电

薄膜电磁参数反演

!!

由于
S78

薄膜在太赫兹频段下仍然具有较高

的介电常数$且具备一定的介电可调性$因此
S78

薄膜可用于太赫兹器件的功能层的设计%目前$关

于铁电薄膜材料的低频测试方法已很成熟)

))>)F

*

$但

太赫兹频段的测试手段仍然有限%鉴于
S78

等具

有介电非线性的铁电薄膜对
8Ĝ

可调功能器件的

重要意义$本文提出了一种可调的太赫兹频率选择

表面的设计方案$利用
8Ĝ>8:7

设备进行了测试$

通过测试结果的反演$能够提供一种可行的测试太

赫兹频段介电常数的方法%

图
=

!

太赫兹测试设备+制备的样品及
*

!!

参数

2C

I

'=

!

8;DBP;DM̂M;TM;

a

OC

V

A;HM

$

TBA

V

&;TBHE*

!!V

BDBA;M;DT

!

图
=

!

B

"是太赫兹测试系统的实物图$从图中

可以看到太赫兹波束经过透镜聚焦照射到位于中

间位置的样品上$透过样品的太赫兹波束再次经

过透镜聚焦被接收器接收$这样就可以得到样品

的时域信号%首先我们在
!')AA

厚的硅片上制

备了
#?*HA

厚的
S78

薄膜$然后在上面镀一层

?**HA

厚的铂金薄膜$然后对铂金薄膜图形化处

理$得到如图
=

!

Q

"所示的待测试样品%在周期为

?*

/

A

的方型环单元之间插入
?

/

A

宽的插指电

极$从而提供可控的电场%通过控制输入电压来

控制金属线之间的场强$从而实现对介电常数的

控制$进而改变频率选择表面的工作频率%选用

!')AA

厚的硅片是为了获得更为密集的信号采

集点$使得到的频域信号更加平滑$准确反应出真

实的传输曲线$以便反演出所需的电磁参数%图
=

!

<

"是使用
478

仿真得到的样品的
*

!!

参数$可以

看出当介电常数降低时$透射频率会增大$同时透

射强度会小幅增加%因为
S78

在电场作用下介电

常数会变小$如果在测试过程中传输曲线表现出

相同的变化趋势$即场强增大透射频率增高且透

射强度小幅增大时$可以认为
S78

在电场作用下

的介电常数变小%

**!
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在测试过程中$首先测试作为衬底硅片的时域

信号$将其作为参考信号$然后使用带有薄膜的样品

替换硅片$再次测量得到一组时域信号$如图
+

!

B

"

所示%然后对
)

组时域信号进行傅里叶变换能够获

得频域信号$见图
+

!

Q

"%从图中看到$由于信号最

强的频率是在
*'F

#

!'F8Ĝ

之间!即
+

区域"$这

段频率内的信号信噪比很高$能真实的反应出传输

特性(在
)

#

F8Ĝ

!即
,

区域"之间的信号强度很

低$噪声和信号处于一个量级$得到信息出现了十分

严重的波动$难以高精度的给出传输特性%在测试

过程中$对不加电压的样品和加
?*$

电压的样品分

别进行测试$得到的时域信号图
+

!

<

"%在经过傅里

叶变换获得频域信号后$使用参考频域信号对样品

频域信号做归一化处理$得到的传输曲线图
+

!

E

"%

通过实验数据发现$在施加
!*\$

,

<A

的场强后$通

带的频率升高$透过率小幅增大%通过对比实验和

仿真的传输曲线$可以发现当介电常数降低时$通带

频率会增大$透射率会小幅增加$这与仿真结果的变

化趋势是一致的%通过透射峰值频率和仿真数据相

对应$能够反演出铁电薄膜在不同偏压下的
8Ĝ

频

段的介电常数$进而获得介电常数在
8Ĝ

频段的变

化范围及介电非线性等特性%

图
+

!

测试得到的时域信号和频域信号

2C

I

'+

!

8CA;E%ABCHTC

I

HB&TBHEND;

a

O;H<

W

E%ABCHTC

I

HB&T

!

@

!

结语

本文介绍了制备
S78

基薄膜器件的工艺流程$

研究了在磁控溅射过程中各个参数对于薄膜质量的

影响$以及其他工艺流程中对影响器件质量的关键

步骤$最终优化得到了
S78

基薄膜的制备工艺流

程%并且在
S78

基薄膜器件的衬底+电极材料的选

取上进行了研究$最终确定了
4D

,

UM

型电极可以很

好地替代
8C

,

UM

型电极$并且
1B(C-

F

也是一种理

想的底电极材料%在文章的最后设计了一种基于

S78

薄膜的频率选择表面$同时给出了其在
8Ĝ

频段的测试方法%通过结合仿真研究可以确定铁电

薄膜在
8Ĝ

频段介电参数$相关研究可用于精确测

定铁电薄膜在
8Ĝ

频段的介电特性$为铁电薄膜功

能器件的研制提供了一种介电常数的测试方法%
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/;&B]%D2;DD%;&;<MDC<4;DBAC<

)

,

*

'SBTC<7<C;H<;T,%OD>

HB&%N8;]MC&;.HCX;DTCMC;T

$

)*!@

$

)=

!

F

"&

F?!>F?@'

!

CH

4PCH;T;

"

)

)F

*张崇辉$王晓娟$朱长军
'

掺
1B

的锆锡钛酸铅陶瓷制

备及介电性能)

,

*

'

纺织高校基础科学学报$

)*!#

$

)"

!

!

"&

==>+!'

KG0(64G

$

h0(6L,

$

KG.4,'2BQDC<BMC%HBHE

:C;&;<MDC<UD%

V

;DM

W

%N1B %̀ECNC;E1;BEKCD<%HBM;8C>

MBHBM;7MBHHBM;4;DBAC<T

)

,

*

'SBTC<7<C;H<;T,%ODHB&%N

8;]MC&;.HCX;DTCMC;T

$

)*!#

$

)"

!

*!

"&

==>+!'

!

CH4PCH;T;

"

"编辑#姚树峰$

)*!

空军工程大学学报!自然科学版"

)*!+

年


	空军学报-6 97.pdf
	空军学报-6 98.pdf
	空军学报-6 99.pdf
	空军学报-6 100.pdf
	空军学报-6 101.pdf
	空军学报-6 102.pdf

