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直流磁控溅射制备二氧化硅薄膜及其性能

张　剑，陈文革

（西安理工大学 材料科学与工程学院，西安７１００４８）

摘　要：采用直流反应磁控溅射法在单晶硅上制备二氧化硅薄膜。利用Ｘ射线衍射仪（ＸＲＤ）、原子力显微

镜（ＡＦＭ）以及傅里叶交换红外光谱仪（ＦＴＩＲ）等研究制备过程中氧含量和溅射功率对薄膜的微结构、表面形

貌以及红外吸收等性能的影响。结果表明，室温下溅射出的ＳｉＯ２ 薄膜是非晶结构的；随着氧含量的增加，折

射率、沉积速率、粗糙度都逐渐减小；沉积速率和粗糙度随着溅射功率的增加而增加；当氧气含量为４０％时，

薄膜的折射率接近二氧化硅的折射率（１．４６）。退火后薄膜的压电常数随氧含量的增加先增大再减小，介电

常数随着频率的增大而减小。
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０　引　言

　　非晶ＳｉＯ２ 具有较高的致密度、很强的光致发

光性、良好的绝缘性、极高的光透过率、良好的热

稳定性、较高的激光损伤阈值和优良的光学性

能。非晶ＳｉＯ２ 薄膜可作为半导体芯片的钝化层

金属 氮化物 氧化物 半导体（ＭＮＯＳＤ）存储器

件中的电荷存储层以及薄膜晶体管中的栅介质

层等［１２］；在高激光损伤阈值的光学多层介质薄膜

领域常用作低折射率材料［３］；同时，在微电子器

件和集成器件、光学薄膜器件和传感器等［４］领域

得到了很好的应用。

国内外学者针对薄膜的不同用途及要求研

究了很多制备方法，如等离子化学气相沉积法

（ＰＥＣＶＤ）、溶胶凝胶法、热氧化法、等离子喷涂法

等［５７］。传统的制备方法存在着大面积均匀性差、

结构较疏松、操作复杂等不足［８］。而磁控溅射有
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沉积速率高、沉积温度低、致密度高、安全无公害

等优点，且其溅射阴极尺寸可按比例扩大，因此

适合于大面积沉积［９１０］。此外，还可以溅射各种

固体材料，溅射速率高，且薄膜的附着性好，各种

参数易于控制，因而得到了广泛的应用［１１１４］。

何智兵［３］等研究了直流反应磁控溅射方法

制备的ＳｉＯ２ 薄膜的化学配比和光学性能等，研究

表明在氧分量较大的气氛下，ＳｉＯ２ 薄膜的化学

失配度较小，薄膜均匀致密，在４００～１１００ｎｍ有

良好的光透过性。许生［１５］等采用中频双靶反应

磁控溅射法制备了ＳｉＯ２ 薄膜，研究表明中频双靶

反应磁控溅射沉积ＳｉＯ２ 薄膜的设备和工艺可以

高速率、大面积制备高质量的ＳｉＯ２ 膜。

目前国内外关于采用单晶硅靶直流反应溅

射非晶二氧化硅薄膜的研究鲜有报道。文中采

用直流反应磁控溅射法制备了非晶二氧化硅薄

膜，通过改变氧气含量和溅射功率在单面抛光的

单晶硅衬底上沉积了氧化硅薄膜，对薄膜的透过

率、沉积速率、表面形貌和压电性能进行了研究。

１　试验材料及方法

试验采用了ＦＪＬ５２０型超高真空磁控与离子

束复合溅射设备，靶材为纯度９９．９９９％的单晶

硅（尺寸Φ６０ｍｍ×３ｍｍ），溅射气体为高纯氩气

（９９．９９％），反应气体为高纯氧气（９９．９９％），本

底真空为３．０×１０３Ｐａ，衬底为单晶硅片，镀膜之

前基片用酒精、去离子水、丙酮进行１５ｍｉｎ的超

声处理，烘干后放入镀膜机。靶基距为６０ｍｍ，

镀膜前用Ａｒ对靶材进行１５ｍｉｎ预溅射，除去表

面的杂质和氧化物，然后通氧气，待电流和电压

稳定后打开挡板进行溅射。

试验分两组：一组是功率为８０Ｗ 不变，总气

压１．２Ｐａ，氧气体积分数分别取２０％、３０％、

４０％、５０％、６０％；一组是氧气为４０％，总气压不

变，功率分别为６０、８０、１００、１２０、１４０Ｗ。室温溅

射，时间均为３０ｍｉｎ。

把溅射后的薄膜在箱式炉空气气氛下进行退

火处理，退火温度为１４００℃，退火时间３０ｍｉｎ。

将退火后的 ＳｉＯ２ 膜刷好银电极后置于温度

１１０℃左右的油浴中，待温度稳定后，缓慢施加直

流电压至６ｋＶ／ｍｍ的电场，极化３０ｍｉｎ。关闭

电源，取出样品，放置２４ｈ后测其压电性能。

采用ＳＰＩ３８００ ＳＰＡ ４００型扫描探针显微镜

（ＳＰＭ）的原子力显微镜（ＡＦＭ）模块观察薄膜的

表面微观形貌，表征其粗糙度情况。物相分析采

用ＸＲＤ ７０００Ｓ型Ｘ射线衍射仪，采用铜靶Ｋａ线

（λ＝０．１５４１ｎｍ），管电压４０ｋＶ，管电流３０ｍＡ，

测试步长０．０２°，扫描速度１０（°／ｍｉｎ），扫描模式

采用２θ连续扫描，２θ的范围是１０～９０°。采用日

本ＯＬＹＭＰＵＳ公司生产的ＬＥＸＴＯＬＳ４０００型激

光共聚焦显微镜测膜厚。用 ＮＥＸＵＳ８７０型傅里

叶变换红外光谱仪测试４００～４５００ｃｍ
１波数范

围内ＳｉＯ２ 薄膜的吸收谱。采用ＺＪ３Ａ型准静态

犱３３测量仪测量压电常数（犱３３）。采用ＴＨ２８１８自

动元件分析仪测不同频率下的电容Ｃ，由电容计

算出相对介电常数（εｒ）。其公式为：

εｒ＝Ｃ犱／ε０·犃 （１）

式中：

犆：被测样品在一定频率下测得的电容（Ｆ）；

犃：膜的有效面积（ｍ２）；

犱：膜的厚度（ｍ）；

ε０：真空介电常数，ε０＝８．８５×１０
－１２Ｆ／ｍ。

２　试验结果与分析

２．１　犛犻犗２ 薄膜的犡犚犇分析

图１是不同氧气含量下制备的ＳｉＯ２ 薄膜的

ＸＲＤ图。制备条件为溅射功率８０ Ｗ，总气压

１．２Ｐａ，在室温下溅射３０ｍｉｎ，由图谱可以看出

无论氧气含量多少，均是一个宽化的馒头峰，没

有明显的衍射峰出现，说明ＳｉＯ２ 薄膜是非晶态结

构，而且氧含量对薄膜结构的影响不大。

图１不同氧气含量下制备的ＳｉＯ２ 薄膜的ＸＲＤ图

Ｆｉｇ．１ＸＲＤｐａｔｔｅｒｎｓｏｆｔｈｅＳｉＯ２ｆｉｌｍｓａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｏｘｙｇｅｎ

ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ

５３
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２．２　犛犻犗２ 薄膜的红外光谱分析

图２为氧气含量为４０％的ＳｉＯ２ 薄膜在４００～

４５００ｃｍ１范围内的红外吸收光谱，Ｓｉ Ｏ键有摇

摆、伸缩以及弯曲振动３种模式。由图可以看

出，在８００～１１００ｃｍ
１范围内有两个吸收峰，

１０００ｃｍ１左右的是伸缩振动吸收峰，８００ｃｍ１附

近是弯曲振动吸收峰，Ｓｉ Ｏ Ｓｉ键的摇摆振动吸

收峰在４００～５００ｃｍ
１附近出现，ＳｉＯ２ 的特征吸收

峰分别出现在４５０ｃｍ１、１０００ｃｍ１和ｌ１４７ｃｍ１附

近，这些峰也反映出ＳｉＯ２的主要特征。

通常认为氧化硅薄膜由于Ｏ Ｈ键的密度较

高而使薄膜比较疏松，而制备的薄膜没有出现

Ｏ Ｈ键吸收峰，说明含水少所以可以认为薄膜的

致密度相对较高。这与文献［１６ １７］的分析结果

一致。

图２ＳｉＯ２薄膜的红外光谱

Ｆｉｇ．２ＩｎｆｒａｒｅｄｓｐｅｃｔｒａｏｆｔｈｅＳｉＯ２ｆｉｌｍｓ

２．３　犛犻犗２ 薄膜的沉积速率及折射率

图３是ＳｉＯ２ 薄膜的折射率和沉积速率与氧

含量的关系曲线。由图可以看出：氧含量对ＳｉＯ２

薄膜沉积速率影响比较大。当氧流量较小时，氧

原子不足而氩气充足，氩气离子轰击硅靶，大量

的硅原子被溅射出来，而靶面氧化速度小于溅射

速度，所以氧化物迅速被溅射出去，因此沉积速

率高。随着氧含量的增加溅射气氛中的氧离子

增加，使靶面的氧化物增多，而氧化物的溅射速

率比硅的溅射速率低，故沉积速率较低。

由图３还可看出：折射率与氧含量的关系。

由于氧含量少，溅射出的过多的Ｓｉ不能与氧充分

反应使得制备的薄膜中含有较多的单晶硅，薄膜

的折射率会偏大。随着氧含量增加，更多的氧气

能够与Ｓｉ反应，沉积的薄膜中生成的ＳｉＯ２ 逐渐

增加，当氧气含量为４０％时，薄膜的折射率接近

二氧化硅的折射率（１．４６）。而当氧含量继续增

加，没有参加反应的氧原子就形成了晶格氧空

位，出现了生长缺陷，使薄膜密度降低，因此薄膜

的折射率会逐渐降低到小于理想值。

图３ＳｉＯ２ 薄膜的折射率和沉积速率与氧含量的关系

Ｆｉｇ．３Ｔｈｅｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐｓｏｆｔｈｅｒｅｆｒａｃｔｉｖｉｔｙａｎｄｄｅｐｏｓｉｔｉｏｎ

ｒａｔｅｗｉｔｈｔｈｅｏｘｙｇｅｎｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ

图４是ＳｉＯ２ 薄膜的沉积速率与溅射功率的

关系曲线。由图可知：沉积速率随溅射功率的增

加几乎成线性变化。当溅射功率为６０Ｗ 时，由

于功率小所以入射离子的能量较低，溅射出的硅

原子少，不足以与氧原子反应生成氧化硅，所以

沉积速率相对较低。当电源的功率增大，两极之

间的电场增强，氩气被电离的几率就增大，产生

的离子能量随之增大，进而轰击靶面的离子数量

也增加，吸附在衬底上的硅原子的解吸数减少，

和氧原子的反应增加，提高了薄膜的生长效率，

沉积速度加快。因此，薄膜的沉积速率随输入功

率的增加而增大。但是过高的功率密度会使溅

图４ＳｉＯ２ 薄膜的沉积速率与溅射功率的关系

Ｆｉｇ．４ＴｈｅｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐｓｏｆｄｅｐｏｓｉｔｉｏｎｒａｔｅｏｆｔｈｅＳｉＯ２

ｆｉｌｍｓｗｉｔｈｔｈｅｓｐｕｔｔｅｒｉｎｇｐｏｗｅｒ
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射原子以原子团形式沉积，对薄膜的致密度、表

面粗糙度和薄膜均匀性都有不利影响。同时，由

于功率密度大，靶材可能因承受不了过高的热应

力和机械应力而炸裂［１８］。因此，在实际试验过程

中溅射功率也不宜过大。

２．４　犛犻犗２ 薄膜的犃犉犕分析

图５是不同氧气含量下制备的ＳｉＯ２ 薄膜的

ＡＦＭ图。由图可以看出，氧含量少的情况下薄

膜表面出现突起的颗粒和沟壑，分布不均匀，而

且局部晶粒粗大，整体粗糙度大，表面高低起伏

明显，结构较为复杂。这是由于氧含量少，沉积

速率较大产生较多的粒径大的颗粒。随着氧气

含量的增加，表面大颗粒逐渐减少，表面结构趋

于简化，薄膜的粗糙度减小（见表１）。这是因为

氧气含量低时溅射出的Ｓｉ原子没有和氧气完全

反应，会有一些粒径大的Ｓｉ原子分散在薄膜中。

而随着氧气的增加，足够多的氧原子和Ｓｉ原子反

应使薄膜中的Ｓｉ原子逐渐减少，粗糙度随之减

小，薄膜表面变得均匀、连续、平滑且较致密。

图６是ＳｉＯ２ 薄膜的粗糙度和溅射功率的关

系曲线。由图可以看出，随着功率的增加，薄膜

表面的粗糙度会增加。这是因为Ｓｉ原子被溅射

（ａ）２０％　（ｂ）３０％　（ｃ）４０％　（ｄ）５０％　（ｅ）６０％

图５不同氧气含量下制备的ＳｉＯ２ 薄膜的ＡＦＭ图

Ｆｉｇ．５ＡＦＭｉｍａｇｅｓｏｆｔｈｅＳｉＯ２ｆｉｌｍｓａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｏｘｙｇｅｎｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ

表１不同氧气含量下犛犻犗２ 薄膜的均方根粗糙度

Ｔａｂｌｅ１ＲＭＳｒｏｕｇｈｎｅｓｓｏｆｔｈｅＳｉＯ２ｆｉｌｍｓａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｏｘｙ

ｇｅｎｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ

Ｏ２ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ／％ ２０ ３０ ４０ ５０ ６０

ＲＭＳｒｏｕｇｈｎｅｓｓ／ｎｍ １．９３ １．７１ １．２５ １．２１１．０９

下来之后，在基底表面沉积、形核，由于基底的温

度低，原子在基底表面移动、扩散的能力减弱，不

能在基底表面合适的位置形核。又因为随着溅

射功率的增大，沉积速率也增大致使有些薄膜颗

粒来不及扩散，这些颗粒不断聚集、生长致使粗

糙度变大。

图６ＳｉＯ２ 薄膜的粗糙度和溅射功率的关系

Ｆｉｇ．６ＴｈｅｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐｓｏｆｒｏｕｇｈｎｅｓｓｏｆｔｈｅＳｉＯ２ｆｉｌｍｓ

ｗｉｔｈｔｈｅｓｐｕｔｔｅｒｉｎｇｐｏｗｅｒ
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２．５　退火后犛犻犗２ 薄膜的压电性能

图７为退火后的ＳｉＯ２ 薄膜的压电常数与氧

含量的关系曲线。由图所示：随氧含量的增加，

ＳｉＯ２ 薄膜的压电常数也随之增大，但随后出现下

降趋势，当氧含量为４０％时达到最大值。这是因

为氧气低时薄膜中有未反应完全的Ｓｉ原子不能

和ＳｉＯ２ 薄膜很好的结合，电畴不容易翻转从而影

响了薄膜的极化性能，降低了薄膜的犱３３。

图７ＳｉＯ２ 薄膜的压电常数与氧含量的关系

Ｆｉｇ．７Ｔｈｅｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐｓｏｆｐｉｅｚｏｅｌｅｃｔｒｉｃｃｏｎｓｔａｎｔｏｆｔｈｅ

ＳｉＯ２ｆｉｌｍｓｗｉｔｈｔｈｅｏｘｙｇｅｎｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ

图８是退火后的ＳｉＯ２ 薄膜的介电常数与测

试频率的关系曲线。从图可以看出随着测试频

率的增大，不同氧含量的ＳｉＯ２ 薄膜的介电常数都

呈下降趋势。氧含量低时，薄膜中掺杂着未反应

的Ｓｉ原子，而Ｓｉ的介电常数为１１．９
［１９］，所以薄

膜的介电常数偏大。随着氧气增加氧化硅层增

加，介电常数降低。当氧含量为４０％时，介电常

数为２．５～４．４，与文献［２０］报道的结果相符。

图８ＳｉＯ２ 薄膜的相对介电常数与测试频率的关系

Ｆｉｇ．８Ｔｈｅｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐｓｏｆｒｅｌａｔｉｖｅｄｉｅｌｅｃｔｒｉｃｃｏｎｓｔａｎｔｏｆ

ｔｈｅＳｉＯ２ｆｉｌｍｓｗｉｔｈｔｈｅｔｅｓｔｆｒｅｑｕｅｎｃｉｅｓ

３　结　论

（１）采用真空度为３．０×１０３Ｐａ，总气压为

１．２Ｐａ，氧含量为４０％，功率为８０Ｗ 的直流反应

磁控溅射法可在单晶硅上制备出致密度相对较

高的非晶二氧化硅薄膜。

（２）室温下不同氧气含量溅射出的ＳｉＯ２ 薄

膜都是非晶结构的。氧气含量对薄膜的结构影

响不明显。随着氧含量的增加，折射率、沉积速

率、粗糙度都逐渐减小。当氧气含量为４０％时，

薄膜的折射率接近二氧化硅的折射率（１．４６）。

沉积速率和粗糙度随着溅射功率的增加而增加。

（３）退火后的ＳｉＯ２ 薄膜的压电常数随氧含

量的增加先增大再减小，介电常数随频率的增大

而减小。氧含量为４０％时，薄膜的性能较佳。
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学术动态

第十一届全国摩擦学大会将在兰州举行

根据中国机械工程学会摩擦学分会工作条例和中国机械工程学会摩擦学分会第八届常务理事会

的决定，定于２０１３年８月６～８日在兰州召开第十一届全国摩擦学大会。会议将通过学术活动和产品

展示交流我国摩擦学界在摩擦学研究和应用方面取得的最新成果。

大会的主题是“绿色摩擦学及其创新应用”，将就摩擦学及其交叉领域内的热点问题，特别是节能

减排、绿色制造、环境友好、能源、生物仿生、航空航天等高技术应用等问题展开讨论。欢迎广大在企事

业、高等院校和研究机构从事摩擦学研究和应用的摩擦学工作者踊跃参加本次大会，促进我国摩擦学

科学、工程及技术的发展。会议将邀请摩擦学领域的院士、专家和有关部委领导出席。会议将在甘肃

兰州市国际会展中心举行，欢迎来自全国各地的摩擦学同仁参会。

学术报告主题内容包括：① 润滑；② 摩擦磨损；③ 微纳摩擦学；④ 涂层、表面／界面摩擦学；⑤ 生

物摩擦学；⑥ 摩擦化学；⑦ 摩擦与磨损的测试与仿真；⑧ 工业摩擦学以及其他摩擦学相关问题。

会议征集论文，编辑电子版论文汇编，不出版纸质论文集；会议给代表提供录入电子版会议论文集

的Ｕ盘，以便学术交流。截止日期为２０１３年６月１５日，请将论文摘要或全文的电子版通过Ｅｍａｉｌ邮

寄至大会秘书组（ｌｐｗａｎｇ＠ｌｉｃｐ．ｃａｓ．ｃｎ），请注明会议论文。

联系人：王立平；电话：（０９３１）４９６８０８０，１３９１９４２３１４５；邮箱：ｌｐｗａｎｇ＠ｌｉｃｐ．ｃａｓ．ｃｎ

（摘自中国机械工程学会 网）
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