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摘　要：　采用反应射频磁控溅射技术制备 ＨｆＴａＯ薄
膜，利用Ｘ射线衍射（ＸＲＤ）分析了薄膜的微结构，通
过紫外－可见光分光光度计测量了薄膜的透过谱，计算
了薄膜的折射率和禁带宽度，利用原子力显微镜观察
了薄膜的表面形貌。结果表明，随着 Ｔａ掺入量
（１０％，２６％，５０％）的增加，ＨｆＴａＯ薄膜的结晶化温度
分别为８００、９００、９５０℃，Ｔａ掺入量继续增加到７２％，
经过９５０℃退火处理的 ＨｆＴａＯ薄膜仍然保持非晶态，
具有优良的热稳定性。ＡＦＭ 形貌分析显示非晶
ＨｆＴａＯ薄膜表面非常平整。在５５０ｎｍ处薄膜折射率
ｎ随着Ｔａ掺入量的增大而增大，ｎ的变化区间为１．９０
～２．１５。同时 ＨｆＴａＯ薄膜的光学带隙Ｅｇ 随着Ｔａ掺
入量的增大而逐渐减小，Ｅｇ 的变化区间为４．１５～
５．２９ｅＶ。
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１　引　言

由于 ＨｆＯ２ 具有较高的介电常数，较大的禁带宽
度和良好的热稳定性，很有希望成为替代传统ＳｉＯ２ 的
新型高ｋ栅介质材料［１］。但纯 ＨｆＯ２ 薄膜的结晶温度
较低（约为４００～６００℃），结晶态 ＨｆＯ２ 栅介质薄膜对
器件性能有不利的影响。近年来，为提高 ＨｆＯ２ 薄膜
的结晶化温度，研制与开发以 ＨｆＯ２ 为基的多元系栅
介质薄膜材料已成为各国学者研究的热点之一。
Ｔａ２Ｏ５ 因为具有许多优异的物理性能如高熔点、高透
光性、高折射率等［２，３］，备受光学和微电子领域的关注。
有研究者提出在 ＨｆＯ２ 中掺入 Ｔａ２Ｏ５ 后形成 Ｈｆ１－ｘ
ＴａｘＯｙ 薄膜，通过这种方法，可以结合两种氧化物的优
点，取长补短，抑制单一氧化物材料不足之处，以期获
得ＣＭＯＳ栅极介电材料所期望的形貌和性能。国外
许多研究机构已采用不同方法制备出 Ｈｆ１－ｘＴａｘＯｙ 薄
膜，如原子层沉积法［４，５］、磁控溅射法［６－８］等。但是，目
前国内对 Ｈｆ１－ｘＴａｘＯｙ 薄膜的研究尚处于摸索阶段，
有关 Ｈｆ１－ｘＴａｘＯｙ 薄膜制备工艺的研究报道较少。
本文采用反应溅射技术，通过改变Ｔａ、Ｈｆ两种金

属靶材的入射功率，在Ａｒ、Ｏ２ 混合气体中制备出不同
Ｔａ掺入量的 ＨｆＴａＯ薄膜。利用Ｘ射线衍射（ＸＲＤ）、
原子力显微镜（ＡＦＭ），紫外－可见光分光光度计，对不
同Ｔａ掺入量以及退火后的 ＨｆＴａＯ薄膜微结构和形

貌进行了分析，研究了Ｔａ掺入量对 ＨｆＴａＯ薄膜的热
学稳定性及表面形貌的影响，同时利用透射光谱等表
征技术对薄膜的光学性能进行分析。

２　实　验

２．１　样品制备
薄膜制备是在ＪＧＰＧ４５０高真空磁控溅射系统上

完成的，金属 Ｈｆ靶、金属Ｔａ的纯度均为９９．９９％，直
径为６０ｍｍ。溅射时靶面的法线方向分别与基片的法
线方向近乎成４５°，采用的基片是石英片和ｎ型（１００）
取向的单晶Ｓｉ片。在 Ａｒ和Ｏ２ 混合气氛下进行薄膜
沉积，本底真空度为１．０×１０－３　Ｐａ。Ａｒ和 Ｏ２ 表观质
量流量分别为２０、７ｃｍ３／ｍｉｎ，工作气压均为０．５Ｐａ，沉
积时间为２ｈ。金属 Ｈｆ靶的入射功率为１００Ｗ，金属
Ｔａ靶的入射功率为２０～１００Ｗ，沉积温度为室温。本
文采用同样方式沉积了氧化铪 Ｈｆ和氧化Ｔａ薄膜以
进行对比研究。沉积的 ＨｆＴａＯ薄膜在 Ｎ２ 气氛中进
行退火处理，退火温度范围为８００～９５０℃，退火后的
样品自然冷却至室温。
２．２　薄膜表征
采用Ｘ射线衍射（ＸＲＤ）分析表征薄膜结构，在

Ｄ／Ｍａｘ２４００衍射分析仪上进行。Ｘ射线源为 ＣｕＫα
辐射，波长λ＝０．１５４１８ｎｍ。采用ＸＲＦ－１８００型Ｘ射线
荧光光谱仪进行薄膜成分分析。在ＣＳＰＭ５５００型原
子力显微镜（ＡＦＭ）上进行薄膜表面形貌观察，采用轻
敲扫描模式，扫描频率为２Ｈｚ，扫描范围为２μｍ×
２μｍ。通过透射光谱研究薄膜光学性能，采用Ｌａｍｂｄａ
３５ＵＶ／ＶＩＳ光谱仪测薄膜透射光谱，通过拟合光谱确
定折射率、消光系数、光学禁带宽度等薄膜的光学参
数。

３　结果与讨论

３．１　ＨｆＴａＯ薄膜成分与沉积速率
通过Ｘ射线荧光光谱仪（ＸＲＦ）测量了不同工艺

条件下 ＨｆＴａＯ薄膜的成份，得到薄膜中的［Ｔａ／Ｔａ＋
Ｈｆ］原子含量比，如图１所示。ＸＲＦ分析结果表明，随
着Ｔａ靶射频入射功率的增大，薄膜中［Ｔａ／Ｔａ＋Ｈｆ］
原子含量比增大，分别是０、３％、１０％、２６ ％、５０％、
７２％，其中当Ｔａ靶的入射功率＞４０Ｗ时，薄膜中［Ｔａ／
Ｔａ＋Ｈｆ］原子含量比随着Ｔａ靶溅射功率的增大几乎
呈线性增长。ＨｆＴａＯ薄膜中Ｔａ／Ｈｆ原子比与预先设
置的Ｔａ靶与 Ｈｆ靶功率比基本接近，说明通过调节靶
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材功率能够较好控制薄膜的掺杂量，从而获得所需的
ＨｆＴａＯ薄膜。

　　　
图１　ＨｆＴａＯ薄膜的［Ｔａ］／［Ｔａ＋Ｈｆ］原子比和沉积
速率的变化

Ｆｉｇ　１Ｃｈａｎｇｅ　ｏｆ　ｔｈｅ［Ｔａ］／［Ｔａ＋Ｈｆ］ａｔｏｍｉｃ　ｒａｔｉｏ　ａｎｄ
ｔｈｅ　ｄｅｐｏｓｉｔｉｏｎ　ｒａｔｅ　ｉｎ　ＨｆＴａＯ　ｆｉｌｍｓ　ａｓ　ａ　ｆｕｎｃｔｉｏｎ
ｏｆ　Ｔａ　ｓｐｕｔｔｅｒｉｎｇ　ｐｏｗｅｒ

３．２　ＨｆＴａＯ薄膜微结构与表面形貌
对于栅介质而言，最理想的结晶学状态为非晶态。

图２（ａ）为不同 Ｔａ掺入量的沉积态 ＨｆＴａＯ 薄膜的
ＸＲＤ谱图。由图可见，ＨｆＯ２ 薄膜和Ｔａ掺入量为３％
的 ＨｆＴａＯ薄膜开始结晶，其衍射图谱中包括位于２５
～３７°之间非晶波包和分别位于２θ＝２８．５、３１．８、３４．５°
弱衍射峰，分别对应于 ＨｆＯ２ 单斜相的（－１１１）、（１１１）
和（００２）晶面，薄膜结构呈现非晶与纳米多晶共存。当
Ｔａ掺入量从１０％变化到７２％时，随着Ｔａ掺入量的增
加，在ＸＲＤ谱图上除Ｓｉ基片（２００）衍射峰外没有任何
特征衍射峰出现，说明薄膜未结晶，薄膜结构呈非晶
态。同时研究结果表明，在 ＨｆＴａＯ薄膜中随着Ｔａ掺
入量的增加，使其获得非晶的能力得到提高。
图２（ｂ）是经９００℃退火处理后 ＨｆＴａＯ 薄膜的

ＸＲＤ谱图。从图中可见，经９００℃退火处理后，ＨｆＯ２
薄膜和Ｔａ掺入量为３％的 ＨｆＴａＯ薄膜完全结晶；Ｔａ
掺入量为１０％的沉积态 ＨｆＴａＯ薄膜原先处于非晶
态，经８００℃退火后开始结晶（文中未给出 ＸＲＤ 结
果），但是经９００℃退火处理后生成单斜相（Ｈｆ，Ｔａ）
Ｏ２，其中位于２θ＝２４．５、２８．５、３１．８、３４．４、３４．６、３６．３
和４１．４°处的衍射峰分别归属于单斜相 ｍ－ＨｆＯ２ 的
（１１０）、（－１１１）、（１１１）、（００２）、（０２０）、（－１０２）和
（１０２）晶面。
根据Ｓｃｈｅｒｒｅｒ公式：

Ｄｈｋｌ＝ Ｋλ
β·ｃｏｓθ

　　式中，Ｄｈｋｌ为垂直于（ｈｋｌ）晶面方向的平均晶粒尺
寸，β为（ｈｋｌ）晶面衍射峰的半高宽（Ｒａｄ），Ｋ＝０．８９，λ
＝０．１５４０６ｎｍ，θ为衍射角，计算了单斜相 ＨｆＴａＯ薄膜
（Ｔａ掺入量分别为０、３．２％和１０％时）垂直于（－１１１）
晶面的平均晶粒尺寸，其值分别为Ｄ－１１１（０Ｔａ）≈１２．４
ｎｍ、Ｄ－１１１（３．２％Ｔａ）≈１０．８ｎｍ和Ｄ－１１１（１０％Ｔａ）≈
３０．４ｎｍ。ＸＲＤ分析结果表明，随着 Ｔａ掺入量的增
加，经９００℃退火处理的 ＨｆＴａＯ薄膜的平均晶粒尺寸
增加。
当薄膜中 Ｔａ掺入量为２６％时，ＨｆＴａＯ薄膜经

８００℃退火后仍为非晶态，但经９００℃退火后出现结晶
现象，并且发生相变，位于２θ＝２４．８、３０．６、３４．２、３４．４、
３５．４、３６．４和３８．９°处的衍射峰分别归属于正交相
Ｈｆ６Ｔａ２Ｏ１７的（１０１）、（１　１７　１）、（００２）、（０　３４　０）、（２００）
和（０　１７　２）晶面，并且，此时的薄膜具有明显的（１　１７　１）
晶面择优取向。随着 Ｔａ掺入量继续增加，当薄膜中
Ｔａ掺入量＞５０％时，经９００℃退火处理的 ＨｆＴａＯ薄
膜仍保持非晶态。
图２（ｃ）是经９５０℃退火处理后 ＨｆＴａＯ 薄膜的

ＸＲＤ谱图，Ｔａ掺入量分别为２６％、５０％、７２％以及氧
化钽薄膜。与９００℃退火处理的 ＨｆＴａＯ薄膜比较，可
以发现，经９５０℃退火处理后，Ｔａ掺入量为２６％的
ＨｆＴａＯ薄膜继续保持具有（１　１７　１）晶面择优取向的正
交相 Ｈｆ６Ｔａ２Ｏ１７，当Ｔａ掺入量增加到５０％，原先的非
晶ＨｆＴａＯ薄膜，此时开始结晶，出现 Ｈｆ６Ｔａ２Ｏ１７正交
相，但是当 Ｔａ掺入量继续增加到７２％，ＨｆＴａＯ薄膜
仍然保持非晶态。为了进行比较，同样也对氧化钽薄
膜进行９５０℃退火处理，研究发现，此时氧化钽薄膜完
全结晶，其衍射峰分别归属于正交相Ｔａ２Ｏ５ 的（００１）、
（１１０）、（２０１）晶面，说明 Ｔａ２Ｏ５ 的开始结晶温度为
９５０℃。
图２（ｄ）是随着Ｔａ掺入量的增加，ＨｆＴａＯ薄膜相

结构和结晶化温度的变化，通过对 ＸＲＤ分析结果对
比，研究发现，不同的Ｔａ掺入量显著影响沉积态或经
过高温退火后 ＨｆＴａＯ薄膜的相结构。轻度Ｔａ掺杂所
形成的富 Ｈｆ的 ＨｆＴａＯ薄膜（Ｔａ：０～１０％），在沉积态
或经过高温退火后形成单斜相 ｍ－（Ｈｆ，Ｔａ）Ｏ２；中度
Ｔａ掺杂所形成的 ＨｆＴａＯ薄膜（Ｔａ：２６％～５０％），经
过高温退火后形成正交相 Ｈｆ６Ｔａ２Ｏ１７；重度Ｔａ掺杂所
形成的富Ｔａ的 ＨｆＴａＯ薄膜（Ｔａ：７２％以上），经过高
温退火后形成非晶态或正交相Ｔａ２Ｏ５。
　　同时还发现，当Ｔａ掺入量＞１０％时，随着 Ｔａ掺
入量（１０％、２６％、５０％ ）的增加，ＨｆＴａＯ薄膜的结晶
化温度分别为８００、９００、９５０℃，Ｔａ掺入量继续增加到
７２％，经过９５０℃退火处理的 ＨｆＴａＯ薄膜仍然保持非
晶态，说明 ＨｆＴａＯ薄膜热稳定性明显改善。对此可以
给出如下解释：由于 ＨｆＯ２ 或Ｔａ２Ｏ５ 等均属于离子化
合物，键角相对灵活，同具有良好非晶形成能力的
ＳｉＯ２ 相比，原子重新规则排列所需克服势垒较小，导
致易于晶化；但是，不管对于富 Ｈｆ的 ＨｆＴａＯ薄膜，还
是对于富 Ｔａ的 ＨｆＴａＯ 薄膜，当离子配位数都为６
时，Ｔａ５＋离子半径为０．０６４ｎｍ，Ｈｆ４＋离子半径为０．０７１
ｎｍ，掺入Ｔａ的ＨｆＯ２ 晶格或掺入Ｈｆ的Ｔａ２Ｏ５ 晶格会
发生严重畸变，可以抑制薄膜的结晶化过程。同时又
根据薄膜形核理论，在薄膜结晶化过程中形核所需克
服势垒即形核功ΔＧ∝γ３／ΔＧｖ２（γ为单位面积界面能；
ΔＧｖ为单位体积相变自由能之差），由于掺入降低体系
自由能，降低了ΔＧｖ，从而增加形核功，晶粒尺寸增加，
导致 ＨｆＴａＯ薄膜形核困难，这与ＸＲＤ分析结果基本
一致，这将有利于 ＨｆＴａＯ薄膜热稳定性的改善。
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图２　不同Ｔａ掺入量的 ＨｆＴａＯ薄膜ＸＲＤ图谱
Ｆｉｇ　２ＸＲＤ　ｓｐｅｃｔｒａ　ｏｆ　ＨｆＴａＯ　ａｔ　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　Ｔａ　ｐｅｒｃｅｎｔａｇｅ

　　图３为 ＨｆＴａＯ薄膜的 ＡＦＭ 表面形貌和表面平
均粗糙度（Ｒａ），ＡＦＭ 形貌像显示，不同的 Ｔａ掺入量
对 ＨｆＴａＯ薄膜表面形貌有很大的影响。Ｔａ掺入量从
３％增加到５０％，表面岛尺寸明显减小，岛密度增大；
而Ｔａ掺入量继续增加至７２％，表面岛尺寸反而增加，
岛密度相应地减小，统计表明，２μｍ×２μｍ范围内薄膜
的表面平均粗糙度呈现先降后增的变化趋势，其中Ｔａ
掺入量为５０％的 ＨｆＴａＯ薄膜的平均粗糙度仅为０．５５
ｎｍ。
图３还给出了，经过退火处理后 ＨｆＴａＯ薄膜表面

粗糙度的变化。结合ＸＲＤ分析结果，可以看出，经过
不同温度退火处理以后，处于非晶态的薄膜（２６％Ｔａ－
ＨｆＴａＯ：８００℃退火；５０％Ｔａ－ＨｆＴａＯ：８００～９００℃退
火；７２％Ｔａ－ＨｆＴａＯ：８００～９５０℃退火），其表面粗糙度
略有降低，意味着薄膜致密性增加，而薄膜处于完全晶
化或者具有一定的择优取向（如１０％Ｔａ－ＨｆＴａＯ：８００
～９００℃退火；２６％Ｔａ－ＨｆＴａＯ：９００～９５０℃退火；５０％
Ｔａ－ＨｆＴａＯ：９５０℃退火），薄膜表面粗糙度会增加。

　　　
图３　ＨｆＴａＯ薄膜的ＡＦＭ像及表面粗糙度Ｒａ

Ｆｉｇ　３Ｓｕｒｆａｃｅ　ｒｏｕｇｈｎｅｓｓ　ｏｆ　ａｓ－ｄｅｐｏｓｉｔｅｄ　ａｎｄ　ａｎｎｅａｌｅｄ
ＨｆＴａＯ　ｔｈｉｎ　ｆｉｌｍｓ　ｗｉｔｈ　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　Ｔａ　ｐｅｒｃｅｎｔａ－
ｇｅｓ；ｉｎｓｅｔｓ　ａｒｅ　ＡＦＭ　ｉｍａｇｅｓ　ｆｏｒ　ａｓ－ｄｅｐｏｓｉｔｅｄ
ＨｆＴａＯ　ｔｈｉｎ　ｆｉｌｍｓ

３．３　ＨｆＴａＯ薄膜光学性能
图４（ａ）、（ｂ）给出了ＨｆＴａＯ薄膜在１９０～１１００ｎｍ

范围内的透射光谱及 ＨｆＴａＯ（Ｔａ约为２６％）薄膜的拟
合谱与测量结果的对比情况。从图４（ａ）可见，ＨｆＴａＯ
薄膜在可见光波段的透射率均高于８０％，其中 ＨｆＯ２
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和３％Ｔａ－ＨｆＴａＯ薄膜的平均透射率为８９％，略低于
１０％～７２％Ｔａ－ＨｆＴａＯ 薄膜的平均透射率（其值为
９１％），此现象可能与薄膜微结构变化、表面粗糙度等
有关。研究结果表明，具有非晶态、表面较平整的
ＨｆＴａＯ薄膜（Ｔａ为１０％～７２％）的透射率略高于结晶
态、表面较粗糙的单斜相 ｍ－（Ｈｆ，Ｔａ）Ｏ２薄膜（Ｔａ为

０～３％）的透射率。图４（ｂ）给出了２６％Ｔａ－ＨｆＴａＯ薄
膜的透射谱及其拟合曲线，拟合曲线以一阶Ｓｅｌｌｍｅｉｅｒ
方程为基础，可以看到拟合曲线与实际透射谱符合得
很好，平均误差＜１％，显示拟合数据是可信的，由透射
谱的拟合可以得到薄膜的厚度、折射率和消光系数。

图４　不同Ｔａ掺入量的 ＨｆＴａＯ薄膜的透射光谱，２６％Ｔａ－ＨｆＴａＯ薄膜透射谱的拟合谱、实验谱、折射率和消光
系数曲线以及不同Ｔａ掺入量的 ＨｆＴａＯ薄膜ａ１／２－ｈｖ的关系曲线

Ｆｉｇ　４Ｏｐｔｉｃａｌ　ｔｒａｎｓｍｉｔｔａｎｃｅ　ｓｐｅｃｔｒａ　ｏｆ　ＨｆＴａＯ　ｆｉｌｍｓ　ｗｉｔｈ　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　Ｔａ　ｐｅｒｃｅｎｔａｇｅｓ，ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ　ａｎｄ　ｆｉｔｔｉｎｇ　ｓｐｅｃ－
ｔｒａ　ｏｆ　２６％Ｔａ－ＨｆＴａＯ　ｆｉｌｍｓ，ｔｈｅ　ｉｎｓｅｔ　ｉｓ　ｖａｒｉａｔｉｏｎ　ｏｆ　ｒｅｆｒａｃｔｉｖｅ　ｉｎｄｅｘ　ａｎｄ　ｅｘｔｉｎｃｔｉｏｎ　ｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔ　ｗｉｔｈ　ｗａｖｅ－
ｌｅｎｇｔｈ，ｔｈｅα１／２－ｈｖｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐ　ｏｆ　ＨｆＴａＯ　ｆｉｌｍｓ　ｗｉｔｈ　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　Ｔａ　ｐｅｒｃｅｎｔａｇｅｓ

　　薄膜的光学带隙可由关系式α∝（ｈｖ－Ｅｇ）ｍ 来处
理，其中α为薄膜的吸收系数，通过薄膜的透射率Ｔ和
薄膜的厚度ｄ，由α＝－ｌｎ（Ｔ）／ｄ可以求得吸收系数α，
ｈｖ为光子能量，Ｅｇ为光学带隙，ｍ＝１／２对应于直接带
隙光学跃迁，ｍ＝２对应于间接带隙光学跃迁。实验中
采用α１／２－ｈｖ关系式来处理光学带隙，曲线的线性部
分在横坐标上的截距就是光学带隙Ｅｇ，图４（ｃ）给出了
ＨｆＴａＯ薄膜样品吸收做的关于α１／２与ｈｖ关系的拟合
结果。
图５给出了不同 Ｔａ掺入量的 ＨｆＴａＯ薄膜的光

学带隙和折射率，为了进行实验对比，也沉积了 ＨｆＯ２
和 Ｔａ２Ｏ５ 薄膜，其光学带隙分别为５．２９和４．１５ｅＶ。

有关文献［９，１０］报道称 ＨｆＯ２ 的光学带隙为５．２５～
５．８ｅＶ，而对于Ｔａ２Ｏ５，文献报道［４，１１］光学带隙为４
～４．２ｅＶ，这些与我们的实验结果基本吻合，这种差别
主要来自于制备条件和基片的不同引起薄膜结构的差

异。由图５可以看出，随着Ｔａ掺入量的增加，ＨｆＴａＯ
薄膜的光学带隙从５．０３ｅＶ（３％Ｔａ）单调降低到４．
２６ｅＶ（７２％Ｔａ），这是由于Ｔａ２Ｏ５ 的光学带隙比 ＨｆＯ２
小造成的，Ｔａ掺入量对 ＨｆＴａＯ薄膜的光学带隙有明
显的调节作用。因此可以改变 Ｔａ掺入量来调节
ＨｆＴａＯ薄膜的禁带宽度，如表１所示。

１７２１马春雨 等：反应射频磁控溅射法制备 ＨｆＴａＯ薄膜的热稳定性和光学性能



　　　
图５　不同 ＨｆＴａＯ薄膜的光学带隙和折射率

Ｆｉｇ　５Ｔｈｅ　ｏｐｔｉｃａｌ　ｂａｎｄｇａｐｓ　ａｎｄ　ｒｅｆｒａｃｔｉｖｅ　ｉｎｄｉｃｅｓ　ｏｆ
ＨｆＴａＯ　ｔｈｉｎ　ｆｉｌｍｓ　ｗｉｔｈ　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　Ｔａ　ｃｏｎｃｅｎｔｒａ－
ｔｉｏｎ
表１　不同 ＨｆＴａＯ薄膜的光学性能

Ｔａｂｌｅ　１Ｔｈｅ　ｏｐｔｉｃａｌ　ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ　ｏｆ　ＨｆＴａＯ　ｆｉｌｍｓ　ｗｉｔｈ
ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　Ｔａ　ｐｅｒｃｅｎｔａｇｅｓ

Ｔａ掺入量
薄膜厚度

ｄ（ｎｍ）
光学带隙

Ｅｇ（ｅＶ）
５５０ｎｍ处
折射率ｎ

５５０ｎｍ处
消光系数ｋ×１０－３

ＨｆＯ２ １４１　 ５．２９　 １．９０　 ８．６１
３％－ＨｆＴａＯ　 １２５　 ５．０３　 １．９６　 ６．４
１０％－ＨｆＴａＯ　 １６０　 ４．５４　 １．９５　 ２．７５
２６％－ＨｆＴａＯ　 １８６　 ４．３７　 ２．０１　 １．４８
５０％－ＨｆＴａＯ　 ２９４　 ４．３２　 ２．０５　 １．６７
７２％－ＨｆＴａＯ　 ４９０　 ４．２６　 ２．１０　 ０．９２
Ｔａ　ｏｘｉｄｅ　 ４２７　 ４．１５　 ２．１５　 ０．００８

　　由图５可以看出，在５５０ｎｍ处 ＨｆＴａＯ薄膜的折
射率在１．９６～２．１范围内变化，因此通过调节 ＨｆＯ２－
Ｔａ２Ｏ５ 薄膜中两种成分的比例在一定范围内获得不同
折射率的薄膜材料。可以看出，随着 Ｔａ掺入量的增
大，薄膜的折射率有不断增大趋势，其原因可能为：一
方面由于Ｔａ２Ｏ５ 薄膜折射率比 ＨｆＯ２ 高，因此增加Ｔａ
的掺入量会增加 ＨｆＴａＯ薄膜的折射率；另一方面，
ＨｆＯ２ 薄膜在沉积过程中容易失氧，薄膜中掺入Ｔａ可
以促进氧化，因此增加Ｔａ掺入量会减少 ＨｆＴａＯ薄膜
的失氧，氧空位浓度变低，膜层更致密，折射率会升高。

４　结　论

（１）　Ｔａ掺入量对 ＨｆＴａＯ薄膜相结构有较大的
影响，随着Ｔａ掺入量（１０％、２６％、５０％ ）增加，ＨｆＴａＯ
薄膜的结晶化温度分别为８００、９００、９５０℃，Ｔａ掺入量
继续增加到７２％，经过９５０℃退火处理的 ＨｆＴａＯ薄膜
仍然保持非晶态，热稳定性明显得到改善。

（２）　随着 Ｔａ掺入量的增大，原位 ＨｆＴａＯ薄膜
的表面平均粗糙度呈现先降后增的变化趋势，其中
Ｔａ５０％－ＨｆＴａＯ薄膜的平均粗糙度仅有０．５５ｎｍ。

（３）　ＨｆＴａＯ薄膜在可见光波段具有较高的透射
率，达到８０％以上。

（４）　ＨｆＴａＯ薄膜的光学带隙Ｅｇ随着Ｔａ掺入量
的增大而逐渐减小，Ｅｇ的变化区间为５．２９～４．１５ｅＶ，
折射率ｎ随着Ｔａ掺入量的增大而增大，在５５０ｎｍ处ｎ
的变化区间为１．９０～２．１５。

参考文献

［１］　Ｗｉｌｋ　Ｇ　Ｄ，Ｗａｌｌａｃｅ　Ｒ　Ｍ，Ａｎｔｈｏｎｙ　Ｊ　Ｍ．［Ｊ］．Ｊ　Ａｐｐｌ　Ｐｈｙｓ，
２００１，８９（１０）：５２４３－５２７５．

［２］　Ｂａｒｔｉｃ　Ｃ，Ｊａｎｓｅｎ　Ｈ，Ｃａｍｐｉｔｅｌｌｉ　Ａ，ｅｔ　ａｌ．［Ｊ］．Ｏｒｇａｎｉｃ　Ｅｌｅｃ－
ｔｒｏｎｉｃｓ，２００２，３：６５－７２．

［３］　Ｋｕｋｌｉ　Ｋ，Ａａｒｉｋ　Ｊ，Ａｉｄｌａ　Ａ，ｅｔ　ａｌ．［Ｊ］．Ｔｈｉｎ　Ｓｏｌｉｄ　Ｆｉｌｍｓ，
１９９５，２６０：１３５－１４２．

［４］　Ｚｈａｏ　Ｃ，Ｗｉｔｔｅｒｓ　Ｔ，Ｂｒｅｉｍｅｒ　Ｐ，ｅｔ　ａｌ．［Ｊ］．Ｍｉｃｒｏｅｌｅｃｒｏｎｉｃ
Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ，２００７，８４：７－１０．

［５］　Ｊｏｇｉ　Ｉ，Ｋｕｋｌｉ　Ｋ，Ｒｉｔａｌａ　Ｍ，ｅｔ　ａｌ．［Ｊ］．Ｍｉｃｒｏｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃ　Ｅｎｇｉ－
ｎｅｅｒｉｎｇ，２０１０，８７：１４４－１４９．

［６］　Ｚｈａｎｇ　Ｍ　Ｈ，Ｒｈｅｅ　Ｓ　Ｊ，Ｋａｎｇ　Ｃ　Ｙ，ｅｔ　ａｌ．［Ｊ］．Ａｐｐｌ　Ｐｈｙｓ
Ｌｅｔｔ，２００５，８７（２３）：２３２９０１－２３２９０３．

［７］　Ｍａｒｄａｒｅ　Ａ　Ｉ，Ｌｕｄｗｉｇ　Ａ，Ｓａｖａｎ　Ａ，ｅｔ　ａｌ．［Ｊ］．Ｅｌｅｃｔｒｏｃｈｉｍ
Ａｃｔａ，２０１０，５５：７８８４－７８９１．

［８］　Ａｔａｎａｓｓｏｖａ　Ｅ，Ｇｅｏｒｇｉｅｖａ　Ｍ，Ｓｐａｓｓｏｖ　Ｄ，ｅｔ　ａｌ．［Ｊ］．Ｍｉｃｒｏ－
ｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃ　Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ，２０１０，８７：６６８－６７６．

［９］　Ａａｒｉｋ　Ｊ，Ｍｎｄａｒ　Ｈ，Ｋｉｒｍ　Ｍ，ｅｔ　ａｌ．［Ｊ］．Ｔｈｉｎ　Ｓｏｌｉｄ　Ｆｉｌｍｓ，
２００４，４６６：４１－４７．

［１０］　Ｔｏｌｅｄａｎｏ－Ｌｕｑｕｅ　Ｍ，Ｓａｎ　Ａｎｄｒéｓ　Ｅ，ｄｅｌ　Ｐｒａｄｏ　Ａ，ｅｔ　ａｌ．
［Ｊ］．Ｊ　Ａｐｐｌ　Ｐｈｙｓ，２００７，１０２（４）：０４４１０６－０４４１０８．

［１１］　Ｂａｂｅｖａ　Ｔｚ，Ａｔａｎａｓｓｏｖａ　Ｅ，Ｋｏｐｒｉｎａｒｏｖａ　Ｊ．［Ｊ］．Ｐｈｙｓ　Ｓｔａｔ
Ｓｏｌ（ａ），２００５，２０２（２）：３３０－３３６．

Ｔｈｅｒｍａｌ　ｓｔａｂｉｌｉｔｙ　ａｎｄ　ｏｐｔｉｃａｌ　ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ　ｏｆ　ＨｆＴａＯ　ｆｉｌｍｓ
ｐｒｅｐａｒｅｄ　ｂｙ　ｒｅａｃｔｉｖｅ　ＲＦ　ｍａｇｎｅｔｒｏｎ　ｓｐｕｔｔｅｒｉｎｇ

ＭＡ　Ｃｈｕｎ－ｙｕ，ＭＩＡＯ　Ｃｈｕｎ－ｙｕ，ＬＩ　Ｓｈｕ－ｌｉｎ，ＷＡＮＧ　Ｗｅｎ－ｊｕａｎ，ＺＨＡＮＧ　Ｑｉｎｇ－ｙｕ
（Ｋｅｙ　Ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ　ｏｆ　Ｍａｔｅｒｉａｌｓ　Ｍｏｄｉｆｉｃａｔｉｏｎ　ｂｙ　Ｌａｓｅｒ，Ｉｏｎ　ａｎｄ　Ｅｌｅｃｔｒｏｎ　Ｂｅａｍｓ，
Ｄａｌｉａｎ　Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ　ｏｆ　Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ，Ｍｉｎｉｓｔｒｙ　ｏｆ　Ｅｄｕｃａｔｉｏｎ，Ｄａｌｉａｎ　１１６０２４，Ｃｈｉｎａ）

Ａｂｓｔｒａｃｔ：Ｅｆｆｅｃｔｓ　ｏｆ　Ｔａ　ｄｏｐｉｎｇ　ｏｎ　ｍｉｃｒｏｓｔｒｕｃｔｕｒｅ，ｓｕｒｆａｃｅ　ｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙ，ｂａｎｄ　ｇａｐ　ａｎｄ　ｏｐｔｉｃａｌ　ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ　ｏｆ　ＨｆＯ２
ｔｈｉｎ　ｆｉｌｍｓ　ｄｅｐｏｓｉｔｅｄ　ｂｙ　ｒｅａｃｔｉｖｅ　ＲＦ　ｍａｇｎｅｔｒｏｎ　ｓｐｕｔｔｅｒｉｎｇ　ｈａｖｅ　ｂｅｅｎ　ｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｅｄ　ｂｙ　Ｘ－ｒａｙ　ｄｉｆｆｒａｃｔｉｏｎ（ＸＲＤ），
ａｔｏｍｉｃ　ｆｏｒｃｅ　ｍｉｃｒｏｓｃｏｐｙ（ＡＦＭ）ａｎｄ　ｓｐｅｃｔｒｏｐｈｏｔｏｍｅｔｒｙ．Ｔｈｅ　ｒｅｓｕｌｔｓ　ｉｎｄｉｃａｔｅ　ｔｈａｔ　ｔｈｅ　ｉｎｔｒｏｄｕｃｔｉｏｎ　ｏｆ　Ｔａ　ｃａｎ
ｉｍｐｒｏｖｅ　ｔｈｅ　ｆｉｌｍ　ｃｒｙｓｔａｌｌｉｚａｔｉｏｎ　ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ　ｔｏ　８００，９００ａｎｄ　９５０℃ｆｏｒ　ＨｆＴａＯ　ｔｈｉｎ　ｆｉｌｍｓ　ｃｏｎｔａｉｎｉｎｇ　１０％Ｔａ，２６％
Ｔａ　ａｎｄ　５０％Ｔａ，ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ．Ｗｈｅｎ　ｔｈｅ　ｒａｔｉｏ　ｏｆ　Ｔａ／Ｈｆ＋Ｔａ　ｉｓ　ａｂｏｕｔ　７２％，ｔｈｅ　ｆｉｌｍ　ｒｅｍａｉｎｓ　ａｍｏｒｐｈｏｕｓ　ａｔ　ａ　ｈｉｇｈ
ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ　ｕｐ　ｔｏ　９５０℃．Ｔｈｅｒｍａｌ　ｓｔａｂｉｌｉｔｙ　ｏｆ　ｔｈｅ　ａｍｏｒｐｈｏｕｓ　ＨｆＴａＯ　ｆｉｌｍ　ｗａｓ　ｓｉｇｎｉｆｉｃａｎｔｌｙ　ｉｍｐｒｏｖｅｄ　ｂｙ　ｔｈｅ
ｃｏｎｔｒｏｌｌｅｄ　ａｄｄｉｔｉｏｎ　ｏｆ　Ｔａ．ＡＦＭ　ｒｅｓｕｌｔｓ　ｓｈｏｗ　ｔｈａｔ　ｔｈｅ　ａｍｏｒｐｈｏｕｓ　ＨｆＴａＯ　ｆｉｌｍ　ｉｓ　ｓｍｏｏｔｈ．Ｒｅｆｒａｃｔｉｖｅ　ｉｎｄｉｃｅ　ｏｆ　ｔｈｅ
ｆｉｌｍｓ　ｉｎｃｒｅａｓｅｓ　ｆｒｏｍ　１．９０ｔｏ　２．１５ｗｉｔｈ　ｉｎｃｒｅａｓｉｎｇ　Ｔａ　ｐｅｒｃｅｎｔａｇｅ．Ｅｇｗａｓ　ｄｅｔｅｒｍｉｎｅｄ　ｔｏ　ｂｅ　ｉｎ　ｔｈｅ　ｒａｎｇｅ　４．１５－５．２９
ｅＶ，ｔｈｅ　ｂａｎｄ　ｇａｐ　ｅｎｅｒｇｙ　ｏｆ　ｔｈｅ　ＨｆＴａＯ　ｆｉｌｍｓ　ａｓ　ａ　ｆｕｎｃｔｉｏｎ　ｏｆ　ｉｎｃｒｅａｓｉｎｇ　Ｔａ　ｐｅｒｃｅｎｔａｇｅ　ｄｅｃｒｅａｓｅｓ．
Ｋｅｙ　ｗｏｒｄｓ：ＨｆＴａＯ　ｆｉｌｍｓ；ｍａｇｎｅｔｒｏｎ　ｓｐｕｔｔｅｒｉｎｇ；ｔｈｅｒｍａｌ　ｓｔａｂｉｌｉｔｙ；ｏｐｔｉｃａｌ　ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ

２７２１ ２０１２年第１０期（４３）卷


