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薄膜椭圆偏振光谱研究
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摘要 :采用脉冲激光沉积法 ( PLD)在不同 Si(100)衬底温度下制备了 La0. 5 Sr0. 5 CoO3 (LSCO)导电金属氧化物薄膜. X

射线衍射 (XRD)分析表明 ,随着衬底温度升高 LSCO薄膜的结晶质量增加 ,在 650℃和 700℃下制备的薄膜是具有
单一钙钛矿结构的多晶薄膜. 通过椭圆偏振光谱仪测量了 400～1100nm波长范围内该导电金属氧化物薄膜的光学
性质 ,采用双 Lorentz振子色散关系及三相结构模型 (A ir/LSCO /Si)拟合获得了薄膜的光学常数. 结果表明 ,薄膜的
折射率随着衬底温度的升高而减小 ,然而在可见 近红外波长范围内消光系数随着衬底温度的升高而增大. 这主要
与薄膜的晶化质量和导电性能有密切的关系.
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Abstract: La0. 5 Sr0. 5 CoO3 (LSCO) conductive metal oxide film swere p repared on Si(100) substrates under different growth

temperatures by using pulsed laser deposition ( PLD). Xray diffraction (XRD) analysis shows that the crystallinity of the

LSCO film s increases with the increase of substrate temperature, and the film s deposited at 650℃ and 700℃ are polycrys

talline with a single perovskite phase. The op tical p roperties of the LSCO film s were measured by spectroscop ic ellip sometry

in the wavelength range of 400～1100nm. Double Lorentz oscillator dispersion relation and a three layer model (A ir/

LSCO /Si) were used to fit the op tical constants of the film s. The results show that the refractive index of the LSCO film s

decreases as the substrate temperature increases. Extinction coefficient of the LSCO film s increases as the substrate temper

ature increases in the visible and nearinfrared wavelength range. It is found that the crystallinity of the film s and conductiv

ity are mainly responsible for these phenomena.

Key words: pulsed laser deposition; La0. 5 Sr0. 5 CoO3 film s; spectroscop ic ellip sometry; op tical constant

引言

近年来 ,采用钙钛矿结构导电金属氧化物做电

极的研究引起了广泛关注 ,如 : SrRuO3 , La0. 5 Sr0. 5

CoO3 (LSCO) , LaN iO3 , La0. 7 Sr0. 3MnO3等
[ 1～4 ] . 这类材

料在结构和化学组成上与钙钛矿铁电材料相兼容 ,

使用它们替代传统的贵金属 ( Pt)作为电极可显著改

善铁电薄膜的抗疲劳特性与保持特性. 在这些导电

金属氧化物中 , LSCO 具有良好的导电性能和较高

的化学稳定性 ,其结构与大多数钙钛矿型铁电材料
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匹配 ,因而被认为是钙钛矿型铁电薄膜器件电极的

良好选择 [ 5 ]
. 迄今为止 ,人们已经对 LSCO外延薄膜

的结构和电学性能进行了广泛的研究 [ 6～8 ]
. LSCO薄

膜的光学性质对器件应用具有重要的实际意义 ,但

薄膜的光学性质目前研究的不多 ,王根水等人对化

学溶液法制备的 LSCO 薄膜的光学性质进行了研

究 ,但没有对脉冲激光沉积法 ( PLD )制备的不同衬

底温度 ( Ts )下生长的薄膜进行相应研究. 由于制备

工艺的差异 ,薄膜的形成和其内部晶体结构也明显

不同 ,从而导致薄膜光学性质呈现不同程度的变化 ,

因此 LSCO薄膜的光学性质有待进一步研究.

本文作者在 Si(100)上采用 PLD法于不同 Ts下

制备了 LSCO薄膜 ,采用椭圆偏振光谱仪研究了薄

膜的光学性质.

1　实验

LSCO薄膜采用 PLD 法沉积在 Si ( 100 )衬底

上. 沉积使用的激光源是脉冲频率为 5Hz的 KrF准

分子激光器. LSCO 陶瓷靶材采用固态反应烧结法

烧制而成 ,标称组分值 La0. 5 Sr0. 5 CoO3. 沉积过程中

氧压控制为 25Pa. 样品在不同温度下生长 , Ts分别

为 500、550、600、650和 700℃. 薄膜的结晶性和取向

性通过 X 射线衍射 ( XRD ) 谱来表征 ( D /MAX

2550V , R igaku Co. ). 薄膜的表面形貌和界面结构

采用扫描电镜 ( SEM )进行观察.

LSCO薄膜的光学性质采用上海三科仪器公司

生产的 SC620UVN自动椭圆偏振光谱仪进行研究 ,

实验测量入射角为 75°,测量波长范围为 400 ～

1100nm,所有测试均在室温下进行. 椭偏测量的两

个基本参数是Ψ和Δ,它们与被测样品的结构和光

学性质有密切的关系 ,定义为 :ρ= rp / rs = tanΨeiΔ ,其

中 rp和 rs分别为偏振光在与入射面水平和垂直方向

上的菲涅耳反射系数 [ 9 ]
. 测量光谱采用合适的拟合

模型进行拟合 ,拟合模型与样品的物理性质有关. 在

模型中 ,每一层的厚度和光学常数等未知参数都可

作为拟合变量 [ 10 ] .

2　结果与讨论

2. 1　结构分析

图 1是 Si(100)衬底上制备的不同 Ts时的 LSCO

薄膜 XRD图. 从图中可以看出 ,在 650℃和 700℃下

制备的 LSCO薄膜是具有单一钙钛矿结构的多晶薄

膜.薄膜结晶状况强烈依赖于薄膜生长的 Ts , 在

500℃生长的薄膜几乎没有衍射峰 ,随着 Ts的增大 ,从

图 1　不同衬底温度下制备的 LSCO薄膜 XRD图 ( a) 500℃
( b) 550℃ ( c) 600℃ ( d) 650℃ ( e) 700℃ ( I衍射强度 ,θ衍
射角 )
Fig. 1　XRD patterns of LSCO film s grown at different substrate
temperatures ( a) 500℃ ( b) 550℃ ( c) 600℃ ( d) 650℃ ( e)
700℃ ( Iintensity of diffraction, θdiffraction angle)

XRD图可以看出一些衍射峰开始出现并越来越强 ,

注意到 Ts为 700℃的样品出现了很多衍射峰 ,这表明

该薄膜为多晶结构且晶化质量较好. 随着 Ts的增大

LSCO薄膜的半峰宽逐渐减小 ,峰位先是从小衍射角

向大衍射角移动然后基本保持不变. 显然 , LSCO薄膜

的晶化质量随着 Ts的增大得到了极大改善 , Ts为

700℃的薄膜的 XRD图显示了非常好的衍射峰.

2. 2　椭偏分析

SEM图 (未给出 )显示 LSCO 薄膜样品与衬底

的界面非常清晰 ,因此五个样品都采用三相结构

(A ir /LSCO /Si)进行拟合计算椭偏参数. 拟合程序

变量包括薄膜厚度和与 LSCO薄膜本身光学性质有

关的光学色散模型参数等. Lorentz色散关系基于阻

尼谐振子近似 ,适用于绝缘体和半导体 , LSCO薄膜

的介电响应函数由双 Lorentz振子色散关系表示 ,如

方程 (1)所示 :

　　ε =ε1 + iε2 =ε∞ + ∑
2

k =1

A k

E
2
k - E

2
- iEB k

　, (1)

其中 ,ε∞是高频介电常数 , Ak、Ek、B k分别代表振子

的强度、振荡中心能量、振子的展宽特性 , E为入射

光子能量. LSCO薄膜的光学常数 n和 k由方程 (2)

决定 [ 11 ] :

n =
1

2
ε2

1 +ε2
2 +ε1 ,

k =
1

2
ε2

1 +ε2
2 - ε1 　. (2)

2. 3　光学性质

入射角为 75°时 ,不同 Ts下制备的 LSCO薄膜的
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椭偏参数光谱图 (Ψ和Δ)如图 2 ( a)和 ( b)所示 ,注

意到每个样品的Ψ和Δ值相对于上一个样品分别

增加了 20°和 10°.可以看出 , Ts较小的三个样品Ψ值

相差不大 ,且随着波长增加而略有减小 ;而另外两个

样品Ψ值随着 Ts的增大而增大 ,且随着波长的增加

先变小后变大. 所有样品的Δ值随着 Ts的增大而增

大 ,当波长增加时 Ts较小的三个样品Δ值减小 ,而 Ts

较大的两个样品Δ值增大. 这表明 650℃和 700℃下

制备的薄膜具有完全不同的光学响应行为.实验数据

和拟合数据分别通过圆圈和直线表示在图中 ,可以看

出实验数据和拟合数据在整个测量波长范围内符合

得非常好.需要强调的是 ,拟合结果表明 Ts较大的两

个样品 Ek值近似为 0,此时一个 Lorentz振子色散关

系变成了 D rude振子色散关系 ,说明这两个薄膜样品

是完全导电的.因此可以得出结论 ,生长温度对 LSCO

薄膜的光学和电学性质有重要的影响. SEM图显示不

同 Ts下制备的 LSCO薄膜样品的厚度相差不大 ,约为

几百纳米 ,这和椭偏参数拟合结果一致.

通过式 (2)计算得到的不同 Ts下制备的 LSCO

薄膜样品的光学常数 n和 k与波长色散关系如图 3

( a)和 ( b)所示 , Ts为 650℃和 700℃的样品折射率

和消光系数随着波长的增大而增大 ,说明这两个样

品已经显示出金属特性 [ 12 ]
. 从图 3 ( a)可以看出 ,所

有样品的折射率随着 Ts的增大而减小 (除 Ts较小的

三个样品在长波段外 ). Ts较大的两个样品折射率随

着波长的增加先变大后变小. 消光系数的变化趋势

却截然不同 ,从图 3 ( b)可以看出在可见 近红外波

长范围内所有样品的消光系数随着 Ts的增大而增

大 , Ts较大的两个样品消光系数随着波长的增加而

增大 , Ts较小的三个样品消光系数随着波长的增加

而减小 ,这和Δ值的变化趋势非常相似. 在波长为

1. 1μm处 , LSCO 薄膜的折射率约从 2. 19变化到

1. 56,消光系数约从 0. 25变化到 1. 78. 这和王根水

等人报道的化学溶液法制备的 LSCO薄膜的光学常

数并不一样 , 他们报道的 LSCO 薄膜在波长为

1. 1μm处的折射率和消光系数分别约为 1. 01 和

0. 61,在可见 近红外波长范围内折射率和消光系数

的变化范围分别约为 0. 85～1. 12和 0. 15～1. 02.

这种差异可能与制备工艺和晶体质量有关.

波长为 1. 1μm时不同 Ts制备的 LSCO薄膜的

折射率和消光系数如图 4所示 ,可以看出薄膜的光

学常数分成两个不同区域 , Ts较小时 LSCO薄膜的

折射率基本不变约为 2. 19,消光系数略有增加从

0. 25增大到 0. 38. 当 Ts超过 600℃时 ,薄膜的折射率

图 2　入射角 75°时不同衬底温度制备的 LSCO薄膜的实验
(圆圈 )和拟合 (实线 )椭偏光谱 ( a)Ψ ( b)Δ (Ψ和Δ分别表
示平行和垂直入射面方向反射波的相对振幅衰减和相位移
之差 ,λ为波长 )
Fig. 2　Experimental ( circle dots) and fitted ( solid lines) ellip
sometric spectra of the LSCO film s with different substrate tem
peratures at the incident angle of 75°( a)Ψ ( b)Δ (ψ andΔ is
the relative variation in amp litude and phase of the polarized
light, which are parallel and perpendicular to the incident p lane
respectively, λ is wavelength)

急剧减小而消光系数陡然增加 ,折射率由 2. 19减小

到 1. 56,消光系数由 0. 38增大到 1. 78. 这说明 Ts对

LSCO薄膜的光学性质有很大影响. 薄膜晶化质量

和晶格点缺陷对薄膜光学性质有严重的影响 ,不同

Ts制备的 LSCO薄膜的结晶状况和晶粒尺寸都不一

样 ,颗粒边界和形貌对入射偏振光的消偏能力也不

一样 ,他们的相互作用发生改变 ,从而进一步影响椭

偏测量参数 ,因此我们相信 LSCO薄膜的结晶性如

晶粒尺寸以及颗粒边界和形貌是导致其光学性质变

化的主要原因 , Ts是 LSCO薄膜生长的一个重要参

数 [ 10 ]
. 本文研究结果将会对铁电红外探测器和光电

器件的设计与利用起到关键作用.

3　结论

在 400～1100nm波长范围内 ,测量了在不同温
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度 Si(100)衬底上制备的 LSCO薄膜的椭圆偏振光

谱. XRD 分析表明 , 在 650℃和 700℃下制备的

LSCO薄膜是具有单一钙钛矿结构的多晶薄膜. 采

用双 Lorentz振子色散关系和三相结构模型 ,同时拟

合椭偏参数Ψ和Δ获得了薄膜的光学常数. LSCO

薄膜的折射率随着 Ts的增大而减小 , Ts较大的两个

样品折射率随着波长的增加先变大后变小 ,在测量

波长范围内消光系数随着 Ts的增大而增加. 分析表

明 ,这些差异主要与 LSCO薄膜的晶化质量有关.
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