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我国第一台激光分子束外延设备研制成功
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,

薄膜和超晶格
,

原位实时监控

激光分子束外延是近几年才出现的一种新型高精密制膜技术 [ ’
,

2 〕
,

它集普通脉冲激光沉

积 ( 1互D ) 的特点和传统分子束外延 ( M BE ) 的超高真空精确控制原子尺度外延生 长的原位

实时监控为一体
,

不仅可以生长通常的半导体超晶格材料
,

尤其适于制备多元素
、

高熔点
、

复杂层状结构
,

如超导体
、

光学 晶体
、

铁电体
、

压电体
、

铁磁体以及有机高分子材料等薄

膜
,

同时还能进行其相应的激光与物质相互作用和成膜过程的物理
、

化学等方面 的基础研

究
。

因此
,

激光分子束外延具有重要的学术意义和广泛的应用前景
。

在国家 自然科学基金委员会
、

中国科学院和国家超导中心的大力支持下
,

由中国科学院

物理研究所牵头与沈 阳科学仪器研制中心合作
,

成功研制出我国第一 台激光分子束外延设

备
。

经一年多的调试与试运转
,

在探索激光分子束外延制膜基础技术与工艺条件的同时
,

已

制备出原子尺度外延生长的 s irT 场 ( S
r

n 〕)
,

BiaT 场 ( R n〕 ) 薄膜和 B联 ) / g r o 超晶格 [州 l
。

对

激光分子束外延生长的机理进行 了理论分析与计算 s[]
,

并进行了 Y l B aZ c u3 O7 ( Y B c o ) 超导

薄膜
、

B联〕/ BY CO 多层膜以及无限层结构 B aC
u
仇 ( B CO ) / C aC

u
仇 / ( CC o ) 超晶格 等方面的

研究与制备
。

199 6 年 5 月
,

国家 自然科学基金会委托王大琦院士和吴全德 院士
,

对该
“

八

五
”
重点项 目进行 了中期评估

,

认为
“

该项 目取得了突破性的进展和重要成果
” , “

自行设计

制作完成的激光分子束外延设备
,

具有国际先进水平
,

对发展我国的材料及相关器件研究将

起到巨大的推动作用
,

是我国仪器设备研制的典范
” 。

图 1是我国第一台激光分子束外延设备的总体结构示意图
。

从中可看出
,

激光分子束外

延实质上就是用脉冲激光淀积取代了传统分子束外延核心的束源
。

换句话说
,

激光分子束外

延是用脉冲激光沉积的方法
,

而工作在分子束外延的条件
。

因此
,

在介绍激光分子束外延之

前
,

先对脉冲激光淀积做一简单介绍
。

图 2 是脉冲激光淀积薄膜的示意 图
。

当一定能量密度的脉冲激光人射到真空室内的靶面

国家自然科学基金重点项 目
.
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时
,

靶材表面便被迅速加热
、

蒸发
、

并膨胀而形成含有靶材组分的等离子体羽辉
,

羽辉 中物

质
’
j 相对设 置并被加热到一 定温度的基片接触时

,

便在其表面上淀积成膜
。

目前普遍用于激

光制膜的激光器是准分子激光器
,

其脉宽约为 1任一《 ) n s 。

也就是说
,

激光与靶表面作用的

时间是很短的
。
一 般认为

,

靶表面被加热的深度仅为百微米
,

而靶表面被激光作用处的瞬态

温度 可高达 !护一 l护:o(
,

因而即使靶材是多元素而熔点不同
,

也会被 瞬态 同时蒸发 因此
,

川脉 冲激光淀积制备薄膜
,

具有膜的化学组分容易 与靶的化学组分一致
,

沉积速度快
、

应用

范川 J“ 等特点 据不完全统计
,

P I」〕方法制备的各类薄膜已超过 200 种
,

被公认为是制备薄

膜的级好方法之
一 。

但 IP刀 方法制备薄膜的最大缺点是膜表面的颗粒问题
,

并无法 实现原

J
一

尺度书
`
制的层状外延生长

。

发展激光分
一

子束外延技术的主要 目的
,

就是要克服 P [ )J 方法

的缺点
.

「{前
,

激 光分子束外延都被集中用于人们很感兴趣
、

而用其它方法均难以制备的板

化物薄膜的研制 卜
、

计计开机教据采集集

与与处理系统统

激激激

光光光

器器器

进进进进进进
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图 l 激 光分 子束外延设备总体结构示意 图 图 2 脉冲激 光淀积薄膜示 意图

反射式高能电子衍射仪 ( R H EE )D 是控制原子尺度外延生长原位实时监控的有力工具
。

当高能电 子枪发射直径为 0
.

5一 1 。朋 的电子束从 1一3 度掠射到外延基片表面后
,

通过基 片

表面 .晶格的衍射
,

将在电
一

子枪对面的荧光屏 上产生衍射条纹
。

衍射条纹的清晰度与基片表面

的舒l格结构和 平整度直接相关
,

因此
,

R l lE E D 的衍射条纹直接反映薄膜的结晶性 和表 面形

貌 R HE E D 的衍射强度会随着薄膜表面的粗糙度发生变化
,

如图 3 所示
,

当薄膜表 面是原

子尺度光滑表面时 ( a)
,

衍射强度最大 ; 当表面外延 l / 4 单胞层时 ( h)
,

衍射强度减小到 l/

2 ;
`

与表面外延 l2/ 单胞层时 (
。 )

,

衍射强度变到最小 ; 当表面外延 3 / 4 单胞层时 ( d )
,

衍射

强度 义增大到 l / ;2 当表面
一

单胞层外延结束时 (
e
)

,

衍射强度恢复到最大
,

依次类推
《

因

此
,

川
一

IE曰) 的强度振荡不仅反映 了薄膜 的生长是否是层状外延生长
,

而 且精确给 出外延生

长的单胞层 数
。

也即 R H E :fI ) 的振荡周期 可精确给出外延生 长薄膜的厚度
。

所 以
一

般把得到

R HE日 ) 强度振荡周期的多少
,

作为是否层状 二维生长的判据
。

实际上
,

R HE E D 的强度振荡

的多少反映 r 控制层状外延生 长的水平
〕
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我们的激光分子束外延设备采用进样与外延两室

结构
,

在真空条件下交换 样品
,

不仅 可保证外延室的

本底真空度达到 1 x
lo

’ ”
aP

,

而且能使系统在高真空下

连续运转 ; 高能电子枪和 四极质谱仪探 头配有差分抽

气
,

使它们 的工作气压提 高一个多数量级 ; 建立活性

气体装置
,

降低工作气压
,

提 高薄膜的单晶性和质量 ;

配备激光和靶 的复合扫描装置
,

克服 了激光制膜方向

性强和羽辉成分分布不均匀的缺点
,

不仅能获得大面

积薄膜厚度和化学组分 比的一致性
,

而且提高 了靶材

的使用寿命 ; 建立了高能电子衍射强度振荡的 C CD 数

据采集
,

以 及数据和 图像处理计算机系统
,

不仅使用

直观
、

方便
,

而且 提高了测量 准确 性 ; 激光 的波长
、

能量
、

重复频率和能量分布的均匀性和稳定性是 外延

制膜的重要参数
,

采用 l崖u l d〕d a 公司 2 (X ) 型准分子激光

器
,

保证了外延生长参数 的可靠性和稳定性 ; 全部外

延生长过程实现计算机控制 自动化
,

解决 了原子尺度
图 3 珊 IE E D 强度振荡示意图

外延生长过程工艺的精确度和重复性
,

为不同膜系
、

多层膜和超晶格结构的制备提供了极大

的方便和可靠的保证 ; 同时
,

把四极质谱探头设计成具有探测中性粒子和带电离子的双重功

能
,

配有伸缩调节装置和取样小孔
,

探头可伸进羽辉不同空间
,

进行羽辉成分分析 ; 在外延

室上并装有两个直径为 100
,

nnI 的光学窗口
,

可进行发射
、

吸收等方面的光谱测量与分析工

作
。

这些均为进行制膜过程的物理
、

化学等基础研究提供了有利条件
。
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、 FM 二维形貌图

由于我们指导思想明确
,

技术措施合理
,

所以研制的激光分子束外延设备很快进人试运

转过程
。

在 S
r

lX) 和 Bm 的外延过程中
,

都能得到 3 0一50 个连续周期的 田 且: E D 强度振荡
。

但
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一般情况下
,

无论是传统的分子束外延
,

还是激光分子束外延
,

R】现E D 的强度振荡总是随

着振荡周期的增加
,

振荡幅度逐渐减小
,

直到振荡消逝
。

也就是说
,

随着外延膜厚 的增加
,

薄膜表面的粗糙度也逐渐变差
。

最近
,

我们 采用 间歇式外延
,

首次在 S T O 同质外延和 Br or

异质外延中均获得上千周期振荡幅度不衰减的 RH E E I ) 振荡
。

而且随着膜厚的增加
,

振荡幅

度不仅不衰减
,

反而略有增加陈
6〕

,

说明外延生长薄膜的平整度越来越好
。

在此基础上
,

我

们也成功地制备 了 B TO / S TO 超晶格材料图
。

图 4 ( a) 所示是用原子力显微镜 ( A FM ) 测得 B
r

IX) 外延薄膜表面的二维形貌图
,

图 4

(1, ) 对应 于图 4 ( a) 划线的表面粗糙度
。

图 4 (
a
) 所示 巧 、 巧拌m Z内薄膜表面的均方根粗糙

度是 l入
。

A
MF 的测量结果充分说明我们已外延出原子尺度光滑表面的外延薄膜

。

目前
,

我们在探索激光分子束外延制膜基础技术与工艺的同时
,

进一步改进与完善这套

激光分 子束外延设备
,

为今后长期使用激光分子束外延技术制备新型的薄膜和超晶格取得经

验
,

为发展我国的激光分子束外延设备和技术作 出我们应有的贡献
。
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