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介绍了)*(+膜表面粗糙度的测量结果，引入晶粒边界修正，对 )*(+膜的表面快速粗糙化现象给予理论
解释,
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$ 引 言

研究薄膜表面粗糙度具有重要的理论和应用上

的意义,$’%-年，/011234就对金属膜的粗糙化现象
进行了研究［$］,-"年代5267829:，;<=*:*>和?@34301
建立的稳定态粗糙化分析理论［(，&］是粗糙化理论的

重大进展,$’.-年，A@1B@1等人提出了描述界面变
化的随机方程（ACD方程）［!］，该方程考虑了涨落和
非线性项的存在，但不涉及具体物质的具体结构，也

未考虑到温度对粗糙化的影响,$’’%年 A123和

C@<@7@39:@7又将方程进一步完善，建立了常规粗糙
化理论，对粗糙化比率!!"E%的常规粗糙化中的
许多现象给予正确解释［%］,不久F@4<078@G等人发
现，一些金属膜的粗糙化比率!""E%,这类快速粗
糙化现象表现了与常规粗糙化不同的特征［-—.］，但

至今对快速粗糙化现象遵循的规律还处于探索之

中,本文将介绍对)*(+膜表面粗糙度的测量结果，
并从理论上探讨)*(+膜的快速粗糙化现象,

( 实验结果

以H<(I&陶瓷基片为基底，用酒精清洗或用化
学方法去油后放入俄制金属有机物化学汽相沉积

（)I+JK）技术设备的)IK反应室，通入)*（+I）-
气体，流量为"E%G5·7L$，温度为-"M，样品温度

!7和沉积时间"选取不同值（见表$和表(）,通气
后反应室的压强控制为(("C@，沉积后后续退火

&""7，沉积&"G23后膜厚可达&"!G,
用K／)NO+型N射线衍射仪进行相分析，用

P;)O&%+扫描电子显微镜进行表面形态观测，结果
见文献［’］,定量测得薄膜的成分为 )*(+，密排六
方结构,表面形态观测表明：薄膜表面呈峰峦状小岛
结构，在各个方向的表面形态基本相同，不同沉积时

间和温度所沉积膜的形态不相同,
为了研究薄膜的表面粗糙化情况，采用(O(""

型台阶仪对各样品的表面进行测量,测量时探针压
力为$$G4，扫描范围为"—(""!G，测度点距离为

"E$!G,图$和图(给出部分结果,结果表明：表面
各方向的台阶仪的测量谱对同一样品基本相同，显

示出薄膜表面形态具有各向同性的性质,
)*(+膜表面高度分布统计按如下步骤进行：

（$）将各测试点由左向右进行编号，并以测试中的零
线作为高度为零的水平线，读出每根测试竖线的上

下端点坐标#$，#(，它就是该测试点附近左、右台阶
的高度$$，$(；（(）将统计区间的高度按#"$#$"E$
!G分为许多高度区间，⋯，（L"E$%—L"E"%），
（L"E"%—"E"%），（"E"%—"E$%），⋯，它相应的高度
记为⋯，L"E$"，"，"E$，⋯（!G），统计各高度区间的
台阶数目%&，进而求出表面高度分布函数’（$(）Q
%&／#%&,部分样品的高度分布统计结果如图&和图

!中黑圆点所示,

第!’卷 第#期("""年#月
$"""O&(’"／("""／!’（"#）／$&&%O"’

物 理 学 报
H+RHC/S;T+H;TUT+H

J*<,!’，U*,#，PV<=，("""
$("""+823,C8=

%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%
7,;*W,



（!）基底

（"）!#$%&’()，"*#&$$+

（,）!#-’()，"*#&$$+
图- 不同沉积时间下台阶仪测量图谱

.//- 物 理 学 报 01卷



（!）!"#$%&’，"(")**+
图# 不同沉积时间下台阶仪测量图谱

（,）!"#$%&’，"("$-*+

（.）!"#$%&’，"("/0*+
图$ 不同基底温度下台阶仪测量图谱
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（!）!"#$%&’，"("))*+

（,）!"#$%&’，"("-**+
图$ 不同基底温度下台阶仪测量图谱

（.）!"#%&’，"("/**+ （0）!"#*%&’，"("/**+

图1 不同沉积时间下23$4膜表面高度分布 圆点为测量值，曲线为拟合线
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（!）!"#$%&’，"(")$$*
图+ 不同沉积时间下,-#.膜表面高度分布 圆点为测量

值，曲线为拟合线

（/）!"0$%&’，"("#1$* （2）!"0#%&’，"("+3$*

（!）!"0#%&’，"("1$$*
图4 不同基底温度下,-#.膜表面高度分布

由图+和图4看出：不同条件下的高度分布都
可用如下的高斯分布模拟：

#（$）%&567［’（$’$$）#／#(#］，
式中$$为分布函数取极大值&时的高度，(#为高
度涨落，( 称为粗糙度)不同样品的$$，&，( 值见
表0和表#，上式的模拟曲线见图+和图48

由于实际的9:#;+陶瓷基片并不是理想平面，
仍有粗糙度((，实际测的( 应为基底粗糙度((与
生长粗糙度(<的共同结果8!"$时表面粗糙度(
就是基底粗糙度((（!$=#3），生长粗糙度(<"$；
开始沉积时，粒子首先沉积在基底较低位置处，基底

会逐渐被填平，表面粗糙度( 减小［见图0（2）］，!
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!"#$%&’时到最小值（"#"(!%）)此后表面粗糙度
又增大)沉积时间较长时，几乎被填平的衬底粗糙度

!*+对生长业糙度!,的影响已很小)当讨论长时间

（如"!-%&’）的表面粗糙度时，作为零级近似，可设

!.!!.,/!*+.)由此求得的!,见表0和表.)相应
的变化曲线见图$中实线)

表0 不同沉积时间下12.3膜表面的#"，$，!和!,值（%+!$""4）

"／%&’ 0 $ 5 0" 0. ." -" 基底

#"／!% ")0.6" ")0.76 ")0-"7 ")0.$0 ")00.6 ")0"7- ")"5-( ")"5-0

$ ")0-$. ")0.00 ")0"-$ ")"8.. ")"80. ")"556 ")"5$. ")00"-

!／!% ")050. ").080 ").6(- ")7005 ")7066 ")7.58 ")77$( ").5"0

!,／!% ")06(0 ")."(6 ").$50 ")7"$8 ")70"5 ")7.-. ")77". "

表. 不同基底温度下 12.3膜表面的#"，$，! 和!,值（"!0.
%&’）

%+／4 .6" -"" -5" 77" $"" 6""

#"／!% ")0056 ")0.67 ")0.6- ")0.$" ")00.6 ")0.-$

$ ")07-$ ")0-8" ")0.8" ")00$6 ")"80. ")"5($

!／!% ")-00" ")-.0" ")-76" ")-56" ")7066 ")7$($

!,／!% ")-"-. ")-0-7 ")--8" ")-(8( ")70"5 ")7$..

图$ 粗糙度随沉积时间（9）和基底温度（:）的变化

由图$和表0、表.看出：（0）沉积温度一定（如

$""4）时，""0"%&’，粗糙度!,随沉积时间增长
而很快上升，"#0"%&’，它随时间增长而缓慢变化，
这种变化特征正是!,为标度函数的反映，由此可
确定12.3膜生长的饱和时间";!0"%&’)若""";
时，&,随"的变化写为!,<"!的形式，则由表的数

据可以确定粗糙化比率!!0#"(，它远大于常规粗
糙化理论中的!""#$，这说明12.3膜属于快速粗
糙化)（.）沉积时间一定（如"!0.%&’）时，!,随温
度升高而增大，但不是线性关系，这也与常规粗糙化

理论中的!,随温度升高而减小的结论不同)

- 常规粗糙化理论的困难

依照常规粗糙化理论，薄膜表面粗糙化主要来

源于气源粒子流的随机性造成的=9>++噪声涨落，
另一方面粒子在界面上的扩散又使薄膜表面趋于平

滑，这两种相互矛盾的因素决定了薄膜表面粗糙度

的大小，按照这种粗糙化机制，"时刻位置为!处的
界面高度#（!，"）满足方程

"#（!，"）
"" ’(［#（!，"）］)"（!，"）， （0）

其中( 为生长确定项，"为噪声项*对粒子数守恒
的系统，(［#（!，"）］满足连续性方程［.］

(［#（!，"）］’+

#

·"（!，"）， （.）

"（!，"）为表面粒子迁移形成的微观粒子流密度，它
与表面局域化学势#（!，"）的关系为"（!，"）!
?

#

#（!，"）*表面化学势与表面曲率之间满足

=&::+<@A2%公式［-］

#$+

#

.#
［0)（

#

#）.］-／.*
（-）

因高差

#

#很小，将（-）式展开，只保留线性项，得到

#$?

#

.#*这种情况下，方程（0）变为
"#（!，"）
"" ’+,

#

7#（!，"）)"（!，"）， （7）

其中等号右边第一、二项分别描述粒子表面扩散和

入射粒子流随机性产生的热涨落对界面高度的贡

献，, 为沉积速率，由 BCCAD’&>+公式［0"］并应用
E9’,%>&C吸附动力学理论可以求得它与压强-和
温度%，以及脱附激活能.+之间满足如下关系：
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!" #$
!!%!"! &

#’($／)&* （%）

薄膜生长中，表面形态的变化在纵向方向用粗糙度

+（,）描述*对面积为-.的.维基底，定义为

+!（-，,）"" &-.#’./［0（!，,）’0
—
（!，,）］!$*

（(）
利用常规粗糙化理论可求得

+ ! &
!!
（!,）""!"’&／!,"， （)）

其中"称粗糙化比率，它描述沉积时间,%-1时表
面粗糙度随沉积时间变化的快慢，与粗糙化指数#
和动力学指数1的关系为"*#／1*对保守噪声系
统［&&］，用重整化群方法求得1*.+!#，于是"*
#
1*

&
! &,

.（ ）1 &-.%，可见传统粗糙化理论中""

-.%*将（%）式代入（)）式，得

+ !
#$
!!%!"! &

#’($／｛ ｝)&
"’&／!

,"* （/）

因为""-.%，（/）式表明：粗糙度随温度& 的升高
而减小*显然，常规粗糙化理论不能解释01!2膜的
实验结果*

3 薄膜表面快速粗糙化的物理模型

实际情况与常规粗糙化理论的最大差异在于：

常规粗糙化理论中，将基底视为理想平面，薄膜为单

晶膜，而实际的45!67陶瓷基底不是理想平面，粗糙
度约为+$’-.!/；01!2膜为多晶膜，粒径约为!-
89，薄膜中除存在大量的晶粒边界这类缺陷外，还
有极少量的点缺陷:
如前所述，沉积时间较短时（如,"-.%9;8），粒

子首先会沉积在基底低处位置，将衬底粗糙度减小:
时间较长，衬底粗糙度对生长粗糙度的影响将减弱，

甚至可以忽略:在讨论较长时间（如,$%9;8）粗糙
度问题时，为简便起见，忽略衬底粗糙度的影响而只

讨论晶粒边界引起的修正:
01!2膜晶粒平均粒径为!-89左右，膜中晶

粒边界线密度较大（约为%<&-)9,&），这种缺陷的
存在，导致周期结构在晶粒边界处中断，形成很强的

局域势垒，阻碍吸附粒子在晶粒间的扩散，使薄膜生

长趋于粗糙:除了晶粒边界使薄膜生长趋于粗糙外，
气源的噪声涨落以及薄膜中其他缺陷的存在也会使

薄膜生长趋于粗糙化，但在本实验中，反应室内气源

的压强不大（&&-=>），温度较底（%-?），气源喷口直
径（$3@9）远大于测量的线度（&-,7@9），因此在测
量范围内，可认为气源供给均匀，气源涨落引起的粗

糙化忽略不计；此外，薄膜中其他缺陷数很少而且它

产生的局限势较晶粒边界产生的局域势垒弱得多，

作为初级近似，其他缺陷对粗糙度的影响也忽略不

计:按照上述考虑，引入晶粒边界产生的局域势

2（/），在忽略粒子源噪声涨落项%（!，,）的情况
下，方程（3）可写为

"0（!，,）
", "’!

#

30（!，,）32（!）* （A）

本实验中薄膜沿表面各方向具有各向同性的性质，

因此可作一维处理，则（A）式变为

"0（/，,）
", "’!’

30（/，,）
’3/ 32（/）*（&-）

因测量线度（&-$9）远大于晶粒粒径，可认为2（/）
与位置无关，仿照%（/）的构造形式，取为

"2（/4）2（/）$"2-&（/’/4）*（&&）
（&-）和（&&）式就是研究01!2膜表面粗糙度的动力
学方程，由它可确定粗糙度和粗糙化指数*

% 薄膜表面粗糙化指数的计算

为了求解（&-）式，作B1CD;#D变换：

0（/，,）"(
5
05（,）#;5/， 2（/）"(

5
25#

;5/*

（&!）
（&!）式求和是在线度为-. 内对晶格常数为6的倒
格矢内进行，则（&-）式写为

"05（,）
", "’!5305（,）325， （&7）

其解为

0（,）"05（-）#EF（’!53,）

325#
,

-
#EF［’!53（,’’）］’’，（&3）

其中由,*-时，高度为-的条件可得05（-）*-*将
（&!）式代入（&&）式，求得

"25254$"-’.2-&5，’54* （&%）
利用（&3）和（&%）式，得

"05（,）254（,）$"
2--’.

!!5/
［&’#EF（’!53,）］!&5，’54*

（&(）
由（&3）式可计算薄膜生长高度涨落+!7，即

+!7""［0（,）’0
—
（,）］!$
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!!
""!
##"（$）#"%（$）$& （"#）

当"足够小时，（"#）式求和可换为对"的积分，即

!
"

（⋯）%&（⋯）"’("$"&将（"%）式代入（"#）式，经
积分后得（令)&’）

*()!
+!,(’

-(&
"

!
"’("(()［"(*+,（(-")$）］($"&

（"-）
（"-）式由两个参数即动力学参数)和相关长度!
（$）&（-$）"／)决定&当’#()时，积分（"-）式收敛&
文献［"(］证明*(.为标度函数&为了考察*(.的标
度规律并进而确定粗糙化指数"，令/&!（$）&
（-$）"／)，"&0，则

1［!（$）］!
+!,(’

-(&
"

!
0’("(()

·［"(*+,［(（!（$）0）)］］($0&（".）
作标度变换：!（$）%,/"!（$），则由（".）式并令

0／,&"，有

1［,("!（$）］!,(
（()(’）+!,

(’

-(

·&
"

!
"’("(()［"(*+,（(")-$）］($"

!,(（()(’）1（!）$））& （(!）
比较（"-）与（(!）式，有

*(.!,
（()(’）1（,("!（$））& （("）

因为*()为标度函数，所以1［!（$）］必为标度函数，
当!（$）!,时，由!（$）&（-$）"

／)可知，特征时间$0
’,)／2，,/"!（$）!"，此时1［,/"!（$）］与时间无
关，其值为常数；而当!（$）(,时，（("）式的标度变
换表明，1［!（$）］应具有1［!（$）］!!（$）()/’的形
式&总之

1［!（$）］!
#!（$）()(’ 当!（$）(,时，

#常数 当!（$）#,时
)
*
+ &

（((）
比较（("）与（((）式，可知

*()!
-（()(’）／)$（()(’）／) $($0，
常数 $,$0
)
*

+ &
（(1）

因此，标度规律*()!$("中，"&（()/’）／()&对我
们采用的模型，)已与常规粗糙化理论不相同，)&
’，维数’&"，求得"&!2-#3，这是忽略粒子源噪音
涨落情况下的粗糙化指数&如果把气源噪声涨落项
引起的粗糙化$（!，$）考虑在内（它引起的"&
"／""），则"&!2.%3.，与实验值"2!#的误差为

.2#13；若再把基底粗糙度*4的影响考虑在内，则

"与实验结果的误差将更小&

% 56(7膜粗糙度与温度的关系

沉积速率-与温度4 的关系由控制沉积速率
的动力学过程决定，温度较低（例如4##(!8），沉
积过程是反应物在基底表面的物理吸附过程，这时

-由（3）式决定，将（3）式代入（(1）式，得

*()!
56$
("7-9- 4

*+,（(84／94（ ））
"
&（(’）

取5&"(!:;，$&"(<=>计算，由实验给出84&"!
?0;@／<6@，56（7A）%的分子量 7&121-%B"!/(3

?)，玻尔兹曼常数-9&"21-B"!/(1C·8/"，9&
-21"C·<6@/"·8/"&由实验测得的*)值，可由（(’）
式确定出6&’21-B"!/(3，由此得到的*):4曲线
见图3中的虚线所示&显然，它随温度升高而增大，
理论曲线与实验值（图中黑圆点）基本一致&
沉积速率取决于反应物和产物在基底表面的吸

附和解吸&在高温区尽管温度升高有利于反应进行，
但反应物和产物的解吸过程也加强，因此，高温区温

度变化对沉积速率的影响不大，粗糙度将几乎不随

温度而变化&但本实验中，温度很高（如44$3!!D）
时，56(7的热分解以及56(7膜的形成已不能正常
进行，所以实验值严重偏离理论估计&
在低温区56(7膜的粗糙度随温度升高而增大

的现象可解释如下：56(7膜中大量晶粒边界势垒，
阻止粒子在晶粒间的扩散，粒子扩散被限制在单个

晶粒内进行，因此，扩散不会因温度升高而增大E相
反，温度升高导致粒子沉积速率增大，使后沉积的粒

子很快把早先沉积的粒子掩没掉，粒子扩散被削弱，

导致粗糙度增大E

# 结 论

"256(7膜的表面粗糙度随沉积时间增长而增
大，且有标度函数的变化特征，粗糙化指数"$"，属
快速粗糙化现象E
(256(7膜表面粗糙度随温度升高而增大，但
不是线性关系E
12晶粒边界的大量存在是导致表面粗糙化的
重要原因，引入晶粒边界造成的附加势垒修正，可从

理论上对56(7膜快速粗糙化现象给予解释，理论
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结果与实验结果接近!
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