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采用化学溶液沉积法在 )*+,-% 涂布的硅晶片上制备了高度（!$$）择优取向，表面均匀、平整、致密无裂纹的

./01$2( 3,$2( -% 4./01$2& 3,$25 -% 双层膜 6 双层膜具有单一的钙钛矿相，同时拥有良好的铁电性能，剩余极化强度高达 5&

!7489
#，平均矫顽场仅为 &%25 :;4896 棱镜<薄膜耦合实验结果表明 ./01$2( 3,$2( -% 4./01$2& 3,$25 -% 双层膜系表现出平板

光波导特征，能够承载四个横电模；通过求解模式本征方程分别得到了 ./01$2& 3,$25 -% 膜层和 ./01$2( 3,$2( -% 膜层的折

射率及厚度参数 6
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! 2 引 言

光纤通讯网信息传输容量的剧增，推动了集成

光波导器件向高性能、高密度集成模块方向发展 6
其中光波导是全光通讯网中最基本的光传输元件，

也是制作光波导器件的基础 6 基于铌酸锂、铌酸钾

及钽 酸 锂 等 单 晶 制 作 的 各 种 波 导 型 光 子 操 控 器

件［!—5］，尽管具有响应速度快、传输损耗小的优点，

但功耗大，尤其是很难与硅基半导体器件直接集成，

限制了它们在集成光子学方面的应用 6 因此，发展

一种加工技术能和现有半导体技术相兼容又完全具

备上述波导型器件功能的新型光波导成为集成光学

研究的主题 6
铁电锆钛酸铅（./01! 3,! H ! -%，.03）材料在很宽

的波长 范 围，具 有 高 度 透 明 性，光 的 透 过 率 可 达

IIJ；折射率会随 01 组分的减少而单调增加；同时，

它还具有较大的电光系数［=—!5］6 .03 薄膜制备工艺

相对简单，制备成本低，且制备方法具有多样性，加

工技术也同现有的半导体工艺相兼容 6 因此，.03
材料有望在未来集成光路中获得应用 6

根据光波导原理［!=］，两种低折射率介质夹一高

折射率介质的构形是一种最简单的平板光波导 6 本

文通过 BK@<LF@ 工艺在硅晶片上制作结构为 ./01$2(
3,$2(-% 4./01$2& 3,$25 -% 的双层铁电薄膜，并且对膜系

的铁电及光学特性进行分析与研究 6

# 2 实 验

按照文献［!’—#!］报道的方法配制浓度为 $2&
9K@4) 的 )*+,-%（)+-），./01$2( 3,$2(-% 及 ./01$2& 3,$25 -%

前躯体溶液 6 利用 BK@<LF@ 镀膜工艺，先 在 单 晶 M,
（!$$）基片上沉积 )+- 薄膜；然后将 ./01$2( 3,$2(-% 前

躯体溶液沉积在 )+- 涂布的硅基片上；最后在上述

衬底上制作 ./01$2& 3,$25 -% 膜，薄膜制备的工艺参数

如表 ! 所示 6 需要说明的是每镀制一层湿的胶凝

膜，立即进行退火处理，薄膜的热处理是在快速退火

炉中进行的 6 最终得到的样品结构为 M,4)+-4./01$2(
3,$2(-% 4./01$2& 3,$25-% 6

用 N 射线衍射仪（NOP）分析双层膜的物相结

构；应 用 原 子 显 微 镜（QRS）和 扫 描 电 子 显 微 镜

（M?S）分析薄膜的表面、截面形貌；利用 O355 铁电

测试系统表征双层膜的铁电性能；复合膜系的光学

性能用棱镜<薄膜耦合系统进行表达 6
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!" 实验结果与讨论

图 # 是所制备样品的 $%& 照片，从图中可以看

出用改进的 ’()*+,) 方法制备的 -./ 膜表面平整，无

任何裂痕，晶粒的大小约 01 23，晶粒尺寸分布较均

匀 4 在所取试样的 5!3
6 范围内，均方根粗糙度为

#"07 234 图 6 给出了 -8.91": /;1": <! =-8.91"5 /;1"> <! 复

合膜系横截面的 ?@& 照片 4 可以看到，AB< 层均匀

致密，同相邻的 -./ 膜层之间有清晰的界面存在，

说明彼此间的互扩散不明显 4 -./ 膜层的晶粒呈柱

状生长，有少许孔洞分布在 -8.91": /;1": <! 膜层内 4
整个 -./ 膜的总厚度为 6"##!3，与表 # 中的估计值

6"#>!3 相符合 4

表 # ACB;<!，-8.91":/;1":<! 及 -8.91"5/;1"><!

薄膜的制备条件

薄膜 转速=（ !=3;2）
退火条件

温度=D（热处理时间=3;2）

薄膜厚度=

!3

ACB;<! !:11 #71（5），!71（5），E11（5） #61 F #1 G !

-8.91":/;1":<! !611 #71（:），!71（>），E11（7） 1">>

-8.91"5/;1"><! 6:11 #71（:），!71（>），E11（7） #":

图 # -./ 双层膜表面形貌的原子力显微镜照片

如图 ! 所示 HIJ 数据表明 -8.91": /;1":<! =-8.91"5
/;1"><! 双层膜具有高度择优取向和单一钙钛矿相 4
HIJ 图样以（#11）面衍射为主，（##1）和（###）面衍射

峰较弱 4 由图中（#11），（##1）和（###）面的峰强，通过

计算获得（#11）面的择优取向度!#11 K "（#11）=［ "
（#11）L "（##1）L "（###）］K 0>"56M，优于文献［#0，

6#，66］的结果，说明样品已得到很好的晶化 4 双层

复合膜的高度（#11）择优取向，我们认为主要来自下

面原因：薄膜的取向性不仅由成核和生长机理决定，

图 6 AB<=-8.91":/;1":<! = -8.91"5/;1"><! 复合膜系的横截面扫描

电子显微镜照片

图 ! -8.91":/;1":<! = -8.91"5/;1"><! 双层膜系的 HIJ 衍射图样

同时薄膜和衬底之间热膨胀系数及晶格常数不同引

起的各种应力对薄膜生长也有很大影响［6!］4（#11）

取向的 ACB;<! 薄膜的晶格常数同 -./ 的晶格常数

相匹配，失配度不超过 EM（由 HIJ 图算得 -./（51=
>1），-./（:1=:1）和 ACB;<! 的 # 轴晶格常数分别为

1"517 23，1"510 23 和 1"!75 23），因此，ACB;<! 缓冲

层有利于（#11）取向的 -./ 优先成核生长；另一方

面，-./ 的（#11）面具有最低的活化能［66］，也有利于

（#11）方向的生长；此外，由于前驱体溶液中 -8 过

量，生长过程中形成的 -8<（11#）过渡层对 -./ 沿

（#11）晶面生长也极为有利［66］4 由于相连两层 -./
之间的晶格常数更加匹配，随着外延层数的增加，

（#11）取向度逐步提高 4 最终导致高度（#11）择优取

向的 -./ 薄膜 4
图 5 给出了 -8.91": /;1": <! =-8.91"5 /;1"> <! 复合膜

系的极化强度 $ 随外加极化电场的变化关系，其中

电场的幅值是 #50"6: NO=P34 由图可知，样品具有很
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图 ! "#$%&’()*&’(+, -"#$%&’!)*&’.+, 复合膜系的 !/" 特性曲线

好的回线形状，其平均剩余极化强度为 .!’(0!1-23
4，

平均矫顽场为 !,’. 56-237 我们认为这么高的剩余极

化强 度 主 要 是 由 于 大 的 膜 厚（约 4!3）有 效 释

放 "$) 双层膜内张应力的结果 7 另外，"#$%&’( )*&’(+,

膜层和 "#$%&’! )*&’.+, 膜层两相间的耦合对大的剩余

极化强度值也有显著的贡献 7 关于 "$) 双层膜高剩

余极化的真正起源还需要通过进一步的实验和理论

分析 7

图 ( 归一化反射光强随!变化曲线

棱镜/薄膜耦合技术［80，4!—4.］是实验上常用的一

种表征薄膜光学特性的手段 7 本文所用实验装置图

如图 ( 的插图所示 7 其基本原理是当一束光以大于

临界角的入射角!9 入射到棱镜底部表面时，光在棱

镜底部形成全反射 7 反射出来的光被一半导体探测

器转换成电信号输入计算机 7 当棱镜/薄膜之间空

气隙中的迅衰场的传播常数沿水平方向的分量跟波

导某个特征导模的传播常数相等时，一部分光被耦

合到波导膜中，并沿 # 方向以相速度"9 : $9 %& ;*<!9

向前传播 7 图 ( 给出了归一化反射光强随入射角!
变化的关系 7 在反射曲线上存在四个半峰宽小于

&’(=的非常尖锐的谷；同时，在位于棱镜和探测器之

间的观察屏上观测到 ! 条亮线，表明有一部分光被

有效耦合到了 "$) 薄膜中，且有四个横电模被激发

出来，它们分别被指认为 )>&，)>8，)>4 和 )>, 横电

模 7 实验结果证明 ?*-@A+-"#$%&’( )*&’( +, -"#$%&’! )*&’.
+, 复合结构具有光波导特征 7

复合膜系中，@A+-"#$%&’( )*&’( +, B "#$%&’! )*&’. +, -
空气 可 以 形 成 平 板 光 波 导，同 样 "#$%&’( )*&’( +, -
"#$%&’! )*&’.+, -空气也是可能的波导结构 7 前者中整

个 "$) 膜起导光层作用，后者的导光层是 "#$%&’!
)*&’.+, 7 由于在所考察的角度范围，只观测到一套模

式线，且 在 .,4’C <3 波 长 下 @A+ 的 折 射 率（约

8’04—8’0C）小于 "$) 膜的折射率，"#$%&’( )*&’( +, 的

折射率小于 "#$%&’! )*&’.+, 的折射率，因此我们推断，

在 ?*-@A+-"#$%&’( )*&’( +, -"#$%&’! )*&’. +, 堆垛体系里构

成光波导的真正结构应为 "#$%&’( )*&’( +, -"#$%&’! )*&’.
+, -空气 7 下面我们来证明这一推断 7

简单起见，我们只考虑波导中的横电波（)>）7
根据 ?<DEE 折射定律和棱镜/薄膜耦合理论，平板光

波导中 )> 波的模式本征方程可写为［80］
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;*<（! F!)）: $9 ;*<（.& F!*）， （4）

&’ : $9 ;*<!*， （,）

式中!) 是初始参考扫描角，在本实验中为 .’C!=，$9

是棱镜对异常光的折射率，在 .,4’C <3 波长处 $9 :
4’C.(J，!9 代表入射光在棱镜底部的入射角，&’ 是

’ 阶导模的有效折射率，%& 是光在自由空间的波

矢，( 是导光层的厚度，’ 为模式阶数，$8，$4，$, 分

别表示导光层、衬底和空气的折射率 7 利用方程（4）

和（,）以及各模式对应的入射角，得到 && : 4’!0(,，

&8 : 4’!8,!，&4 : 4’!!.J，&, : 4’,C8& 7 将三个相邻

的 &’ 值代入方程（8），算得 $8，$4 分别为 4’!C! 和

4’,C& 7 同样我们还计算得到 ( : 8’!( K &’&(!3，与

?>L 测得的 8’(!3 相当 7 因此，在 ?*-@A+-"#$%&’(
)*&’( +, -"#$%&’! )*&’. +, 复 合 体 系 中，"#$%&’( )*&’( +, -
"#$%&’! )*&’.+, -空气形成真正的光波导 7 为进一步了
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解这种波导特性，我们制备了另一个样品，!"#$%&’
()%&*+, 层位于 !"#$%&- ()%&-+, 和 ./+ 层之间形成夹心

结构，棱镜 0 薄膜耦合测量实验中未观测到波导模

式线的存在，这意味着 1)2./+2!"#$%&’ ()%&* +, 2!"#$%&-
()%&-+, 体系没有波导性能 3 需要指出的是 !"#$%&-
()%&-+, 层的折射率比文献［4*］的值略低的原因是，

该层内纳米孔洞的存在降低了其有效折射率 3

’ & 结 论

通过溶胶5凝胶工艺在 .6/)+, 涂布的硅晶片上

制备了高度（7%%）择优取向，表面均匀、平整、致密无

裂纹的 !"#$%&’ ()%&*+, 2!"#$%&- ()%&-+, 双层复合膜；双层

膜具有良好的铁电性能，剩余极化强度高达 *’!82
9:4，平均矫顽场仅为 ’,&* ;<29:3 棱镜5薄膜耦合实

验结果表明 1)2.6/)+, 2!"#$%&- ()%&- +, 2!"#$%&’ ()%&* +, 结

构能承载四个光学横电模，显示了光波导特征 3 进

一步分析证实：真正的波导结构由 !"#$%&- ()%&- +, 2
!"#$%&’()%&*+, 2空气组成，!"#$%&’ ()%&* +, 膜起导光层作

用，!"#$%&- ()%&-+, 膜则作为波导的衬底，空气为包覆

层；通过求解波导模式本征方程，得到了波导中各层

膜的折射率和厚度参数 3

［7］ 19=:)>? @ <，A6:)BCD E ! 7FG’ !""# 3 $%&’ 3 ()** 3 !" ’-H
［4］ (6>6 A，IJ$6) (，/6;6"6K6L=) (，ED6L=):6 (，EL=);6D6 ( 7FHG

+", 3 + 3 !""# 3 $%&’ 3 !# -%,
［,］ MCN:6B @ .，OC=BLCB . I，1;)BBP$ Q ! 7FHG -"* 3 .,/ 3 !# 7,’
［’］ RCS6N6;$)L=B6B R A，TJ$BL U A，I9VN=6BCB @ U，TJN:P$ 8 M，

R$PPB"N6?? W 1 7FF’ + 3 (0/%*123) 4)5%,6# $! 7H%G
［-］ RJC X .，.)J # R，#=J 1 /，YJ (，X)CBZ 1 T，MJ U 1 7FF* + 3

78&’*2# 9861*% $#" 7HG
［*］ UCC?PB V .，A)LL6 A I，Y)5Y6B W，IJ$S=K V O，.6[6D Q W 4%%%

:... + 3 ;)# 3 46" 3 <=2,* 3 .#)5*86, # *F
［G］ +;6>6 W 7FGG + 3 !""# 3 $%&’ 3 %& 4F%-
［H］ TJL= O @，@6:6:J$?=) 1 Q，1D6$?\ 1 .，UCC> < V 7FF4 .#)5*86,

()** 3 !& 7-F7
［F］ ]CL?P$ 8 I，T6) R @，8LPB9L)?L @，<P?$CBP O，O6::K @ 7FFG + 3

!""# 3 $%&’ 3 &$ 4,’F
［7%］ /6L=):C?C A，/6;6:J$6 1，IC$)K6:6 M，U6?6B6"P I，+L6;6"P V

7FFH !""# 3 $%&’ 3 ()** 3 ’( ,%,
［77］ /6L=):C?C A，/6;6:J$6 1，IC$);6D6 (，IC$)K6:6 M，U6?6B6"P

I，+L6;6"P V 7FFF !""# 3 $%&’ 3 ()** 3 ’% 4G*7
［74］ .PP 8，1S)$)B <，1CBZ M，/C A 7FFF 4%0, ;6#0> ?0#@’ (%) 4’4
［7,］ MJ6BZ # I，IPBZ X O，Y6BZ ! X，#=6BZ # M，8=J O M 4%%%

!""# 3 $%&’ 3 ()** 3 ’# ,FH%
［7’］ #=6) O U，Y6C X，#=6BZ . Y 4%%7 7)82@05’ :,*)8,2*06,2# !’ -H-
［7-］ IC$P? I !，QP^)NNP$L I W 8，UC$=C[[ A，.6$LPB ! A 4%%4

+ 3 !""# 3 $%&’ 3 *! ’*H
［7*］ RJB>PN M U，86$>)B O，W^P$?K Q，RC>P? .，.P>J9 Q，TC)L$C"P$? 8

4%%, ?)886)#)5*805’ !&& ,%,
［7G］ ]6BZ O X，86C # _，Y6BZ ] # 7FHH 4%) $%&’052# A2’0’ 6B -"*052#

C23)/=0>) 4)5%,0D=)（1=6BZ=6)：O)6C?CBZ ‘B)^P$L)?K !$PLL）S7—7-
（)B 8=)BPLP）［方俊鑫、曹庄琪、杨傅子编著 7FHH 光波导技术
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［7H］ IPBZ X O，I6 # X，1JB O .，TC . X，YP M O，RJC 1 .，8=J O M

4%%% 4%0, ;6#0> ?0#@’ (’! 4G7
［7F］ IPBZ X O，1JB O .，YJ O，U6BZ R 1，RJC 1 .，8=J O M 4%%7

!""# 3 $%&’ 3 ! ’( ,4,
［4%］ MJ R O，8=PB O，WB Q .，8=J O M，Q6) / 4%%- !""# 3 $%&’ 3

()** 3 &# 7*4F%-
［47］ MJ 1 M，MJ R O，IPBZ X O，U6BZ R 1，1JB O .，RJC 1 .，8=J

O M，Q6) / 4%%’ + 3 78&’*2# 9861*% !#) 7%F
［44］ I6 O M，IPBZ X O，1JB O .，.)B (，1=) ] U，U6BZ R 1，8=J O

M 4%%- !""#0)> ;=8B25) ;50),5) !%) 4G-
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