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采用脉冲激光沉积（()*）技术在 +,- 基片上制备了金属 ./ 薄膜 0利用原子力显微镜研究了不同制备温度对薄

膜表面形貌的影响 0 1 射线衍射分析表明沉积温度大于 ’%%2时，./ 薄膜在 +,- 基片上有很好的结晶性，并有单一

取向 0通过 ! 扫描方法测量了超薄 ./ 膜的光学非线性，得到了 ./ 薄膜的非线性折射率 "" 3 45%6 7 !%8 ’ 9:" ;<=，非

线性吸收系数!3 8 ’5’" 7 !%8 > 9:;=0
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!国家自然科学基金（批准号：!%$%$%""）资助的课题 0

! 5 引 言

具有铁磁性质的单晶薄膜展现了许多奇异的物

理性质，这些性质都与基础科学研究和新科技产品

开发密切相关 0 研究表明，./ 薄膜在微电子学以及

催化作用方面有许多的应用 0近来，研究者在各种金

属或半导体基片上沉积 ./ 薄膜［!—$］，并研究其结构

和性质 0 也有报道用分子束外延（+@A）的方法在

BCDE（%%!）上生长 ./ 薄膜，并研究了其光学性质［’］0
一般来讲，薄膜的质量取决于制备工艺和选择合适

的基片 0硅基片是在半导体技术中应用最广泛的基

片，因此在 FG 基片上生长 ./ 的薄膜已得到人们的

普遍关注［#，4］0 由于 ./ 和 FG 的晶格失配（ #./HIJK< 3

%5"&##L:；#FGHIJK< 3 %5’$>L:）以及相互反应而存在的

过渡层，要想在 FG 基片上得到结晶性好、界面清晰

的 ./ 薄膜，必需选择合适的缓冲层（IJMM/N KCO/NE）［#］0
+,- 有非常稳定的结构，并能有效的阻碍 ./ 和 FG
之间的扩散作用，面心立方的 +,- 的晶格常数 #+,-

3 %5$"!>L:，通过 $’P面内旋转，体心立方的 ./ 薄膜

有可能在 +,- 上外延生长［&］0
金属纳米团簇复合薄膜有较强的三阶非线性光

学性质［6］，并且其非线性与金属本身的光学性质有

关［!%—!"］0最近我们报道了掺杂 ./ 纳米颗粒的复合

薄膜有较大的三阶非线性极化率［!>］，但是对金属 ./

本身的非线性光学效应缺乏直观的了解 0本文用脉

冲激光沉积（()*）技术在 +,-（!%%）上制备了 ./ 薄

膜，研究了不同制备温度对薄膜的表面形貌及其结

晶性质的影响，并测量了超薄 ./ 薄膜在 ’>"L: 波长

的非线性折射率和非线性吸收系数 0

" 5 样品的制备及表征

()* 制膜的实验装置参见文献［!$］0 激光光源

采用的是 Q/RK 准分子激光器产生的波长为 >%&L:
的脉 冲 激 光，脉 冲 宽 度 为 !4LE，脉 冲 重 复 频 率 为

$ST0激光束经石英透镜聚焦至靶材表面，能量密度

为 " U;9:" 0靶材选用纯度为 665666V的 ./ 块，其直

径为 $%::0为了使 ./ 薄膜有很好的单一取向同时

防止 ./ 的氧化，在真空腔内充满氮气，然后抽至高

真空 状 态（ $ W ’ 7 !%8 $ (C）0 分 别 在 室 温，’%%2，

&%%2条件下制备了厚度约 !!%L: 的 ./ 薄膜，以观

察不同条件下 ./ 薄膜的表面形貌和结晶性 0基片选

用双面抛光的 +,-（!%%）单晶，厚度是 %5’::0 靶材

与基片的距离是 >’::0 单晶 FG 加热器使基片温度

在沉积过程中保持在 #’%2 0
./ 薄 膜 的 表 明 形 貌 是 在 *G,GXCK ?LEXNJ:/LX

YCLZE9Z[/ ???C 原子力显微镜（D.+）上分析给出的 0 1
射线衍射确定薄膜的结晶性 0 1 射线光电子能谱

（Q(F）确定了 ./ 薄膜表面的化学状态，采用的分析
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设备是 !"#$%&’()*+ , 射线光电子能谱仪 -
利用 ! 扫描方法［.+］测量了超薄 /0 薄膜的三阶

非线性光学性质，通过开孔（1203*(2045640）和闭孔

（78190:*(2045640）的测量，分别得到薄膜的非线性吸

收系数!和非线性折射率 "; -测试中选用的激光光

源是调 < =:：>&" 激光器的二倍频光（+?;3@），脉宽

.+39-为了获得较好的高斯光束，在透镜前利用小孔

限模，从而得到良好的 A#BCC 高斯光束输出模式，样

品的移动精度可达 CDC+@@，在测量过程中，为了减

小测量中的误差，采用每一位置取 +C 个脉冲的平均

值作为测量结果，同时为了消除测量过程中的热积

累效应，设定激光重复频率为 .EF-

? D 结果与讨论

图 . 给出了样品的 &/B 图像 -图 .（(）表明在室

温下制备的 /0 薄膜非常平整，并且有很好的均匀

性，其表面方均根粗糙度为 CD?GC3@（+!@ H +!@）-随
着制备温度的升高，薄膜表面发生了很大的变化，如

图 .（)）和（7）所示，薄膜表面的连续性被破坏，形成

了许多突起 -在 +CCI条件下，薄膜表面有很多大块

的岛，岛的边缘非常清晰，在每个岛的表面还有许多

小的颗粒 -当沉积温度为 GCCI时，/0 薄膜表面的岛

状突起更加明显，并且大部分呈金字塔形，岛之间有

很多的小岛致密排列 - 结果表明，沉积温度会影响

/0 薄膜的表面形貌 -随着沉积温度的升高，/0 薄膜

的连续的表面逐渐被破坏，并形成了纳米尺度的岛，

岛的形状和大小都会随着沉积温度的改变而改变 -
这种结构也有助于研究磁性金属颗粒的磁性或输运

性质，如 果 在 岛 与 岛 之 间 填 充 其 他 的 金 属（比 如

&6），也可以方便的研究由于铁磁J非铁磁的界面效

应而 引 起 的 巨 磁 电 阻 效 应（KL(35 @(K3051409L9L5(370
0MM075）［.N］-

图 ; 给出了样品的 OPQ 结果 -在室温下制备的

/0 薄膜结晶性不明显，在 ;"的 ;CR S GCR范围内，没

有突出的衍射峰 -当沉积温度为 +CCI时，可以得到

/0 的（;CC）衍射峰，除此之外并无其他杂峰，表明了

/0 薄膜在 BKT 基片上沿单一方向生长，具有单相结

构 -当沉积温度升高到 GCCI时，/0 薄膜的 OPQ 结

果仍只有（;CC）衍射峰，并且衍射峰变尖锐，这一结

果说明沉积温度大于 +CCI 时，/0 薄膜就可以在

BKT 基片上有很好的结晶性，并有单一取向，随沉

积温度的升高，结晶质量变好 -

图 . 在不同沉积温度下 /0 薄膜的 +!@ H +!@ &/B 图像 （(）

室温；（)）+CCI；（7）GCCI

/0 的活性很大，尤其在潮湿的空气中很容易被

氧化 -为了分析 /0 薄膜的化学成分，对制备好的 /0
薄膜立即作 OU$ 测试 -图 ? 给出了在室温条件下制

备的 /0 薄膜的 OU$ 分析结果 - 图 ?（(）是薄膜表面

的 OU$ 结果，可以看出 /0 ;2?J; 峰分裂成两个峰，与

标准谱对照后发现，这两个峰分别对应于金属 /0
（VCVD. 0!）和 /0;T?（V.CDG 0!）- 当薄膜被 &4W 离子
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图 ! 不同沉积温度下 "# 薄 膜 的 $%& 结 果 （’）室 温；（(）

)**+；（,）-**+

（!.)/0，!*!1）轰击 !234 后，氧化态 "# 的信号消

失 5对在 )**+和 -**+下制备的样品作相同的分析

都得到类似的结果 5以上说明，不管在室温还是高温

条件下制备的 "# 薄膜，其表面都有一层氧化铁的存

在，根据我们 $67 设备的 189 离子轰击剥离速率，可

以估算出氧化铁的厚度约为 !425

图 : 室温下制备的 "# 薄膜的 $67 谱 （’）薄膜的表面，（(）用

氩离子（!.)/0，!*!1）轰击 !234 后的结果

金属材料本身都有较强的非线性光学性质，文

献中也曾报道过用 ! 扫描的方法测量了一些金属薄

膜的非线性折射率和非线性吸收系数［;<，;-］5透射式

! 扫描要求样品有较好的透过率，为此我们在室温

下制备了厚度仅为 =42 的超薄 "# 薄膜，以使其在 !
扫描波长（):!42）处有较大的透过率 5以防止 "# 薄

膜的氧化，我们同时也在 "# 薄膜的表面沉积了一层

很薄的 1>（约 ;42）5在室温下制备样品是为了测量

连续 "# 薄膜本身的非线性效应，因为在沉积温度较

高时，薄膜表面会有纳米大小的岛状颗粒，这些颗粒

的尺寸效应也会产生非线性效应，而这些效应会掩

图 ? 超薄 "# 薄膜（=42）的（’）闭孔和（(）开孔 @ 扫描测量结果 5
（（,）是用（’）的数据除以（(）的数据后得到的结果，实线为理论

曲线）

没 "# 薄膜本身的性质 5图 ? 给出了测量结果 5由图

可知，开孔测量结果表明了 "# 薄膜的非线性饱和性

质，闭孔结果给出了正的非线性折射率的特征 5由于

薄膜的非线性饱和吸收性质的影响，闭孔测量结果

的峰谷不再对称，通过一个近似的方法［;)］可以消除

这个影响，即用闭孔的数据除以开孔的数据，结果如

图 ?（,）所示，得到的结果与理论曲线符合较好 5 通

过计算可以得到 "# 薄膜的非线性折射率 "! A <.*=
B ;*C ) ,2! D/E，非线性吸收系数! A C ).)! B ;*C :

,2DE5我们把得到的结果与其他金属薄膜的非线性

效应作了比较，如表 ; 所示 5可以看出 "# 薄膜的非

线性效应与 1>，1F 相当，而 G3 薄膜的 "! 和!要高
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出其他金属薄膜几个数量级 !这是由于金属 "# 的熔

点很低（$%&’()），在 ! 扫描的测量中由于激光的热

效应很容易使其熔化成液态，当 "# 的金属膜熔化成

液态颗粒后，由于表面作用，每个液态颗粒都呈球状

弯曲表面，更像一些球面透镜［&*］，从而在 ! 扫描中

测得很大的 "$ 和!!
表 & +, 薄膜的非线性光学性质与其他金属薄膜的比较

"$ -（./$ -01） !2（./-1） 参考文献

+, %’34 5 &3 6 7 7’7$ 5 &3 6 ( 本工作

89 6 （&’4 6 7’(）5 &3 6 ( ［&%］

8: $’;< 5 &3 6 7 &’;% 5 &3 6 ( ［&4］

"# &’$< 5 &3 6 & (’4% ［&*］

<’ 结 论

用 =>? 的方法在 @:A 基片上制备了金属 +, 薄

膜，并研究了不同制备温度对薄膜表面形貌和结晶

性的影响 !通过对超薄连续 +, 薄膜的非线性光学性

质的测量得到了其非线性折射率和非线性吸收系数

分别 是 %’34 5 &36 7 ./$ -01 和! B 6 7’7$ 5 &36 (

./-1，该结果反映了金属 +, 本身的非线性光学性

质 !金属本身的光学性质是研究和改良纳米金属复

合材料的非线性光学特性的重要依据 !
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