
　第36卷第4/ 5期 原 子 能 科 学 技 术 Vol. 36 ,No. 4/ 5

　2002年7月 Atomic Energy Science and Technology J uly 2002

惯性约束聚变用合金薄膜靶制备方法
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摘要 :阐述了与制备惯性约束聚变 ( ICF)用合金薄膜靶有关的理论和方法 ,讨论了 ICF 合金薄膜靶制备

中存在的问题与解决方案。对制备方法的选择、组成合金薄膜的性质与结构和成分分布的关系进行了

分析及讨论。
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　　惯性约束聚变 ( ICF) 实验中 ,合金薄膜靶

是常用的靶型之一 ,主要用于基础基准实验及

电子温度测量等[1 ] 。合金薄膜制备采用单源

蒸发法[2 ,3 ] 、瞬时蒸发法、多源蒸发法[4 ] 、多靶

头同时溅射[5 ] 、单靶头合金靶溅射或单靶头复

合靶溅射[5 ]及多层热扩散法[6 ]等。合金薄膜

的结构及成分分布不仅与制备方法有关 ,而且

与组成合金的各元素性质有关。

ICF 实验常使用 Au、Gd、Cu、Al、Mg、Si 等金

属元素。使这些元素构成的合金薄膜具有单一

结构和均匀的成分分布是合金薄膜制备的关键。

1 　基本理论
把数量不等的几种金属混合在一起所形成

的一个整体称为合金。从结构上合金可划分为

固溶体、金属间化合物、复相弥散形固体和非周

期结构的固相合金。第 4 种类型已超出本工作

所要讨论的范畴 ,故不予讨论。

111 　固溶体

根据溶质原子在点阵上的情况 ,可将固溶

体分为 3 类 :1) 替代式固溶体 ,即溶质原子替

代溶剂原子点阵中的某一原子 ;2) 填隙式固溶

体 ,即溶质原子填充在母相点阵中的间隙位置 ;



3) 缺位式固溶体。在 ICF 实验靶中 ,通常不会

遇到缺位式固溶体 ,故在此不予讨论。

利用点阵参数的测量结果 ,可用下式[7 ]判

断固溶体的类型 :

n =
ρ

A r ×1 . 65 ×10 - 24νp (1)

式中 :νp 为晶胞体积 ;ρ为密度 ; A r 为固溶体的

平均相对原子质量 ;常数 1165 ×10 - 24为氧原

子相对原子质量的 1/ 16。

根据ρ、νp 的测量结果 ,可得到 n。设 n0

为溶剂的标准点阵上的坐位数 ,若 n = n0 ,则

为替代式 ;若 n > n0 ,则有一部分或全部原子

在间隙 ,因而是填隙式的 ;若 n < n0 ,为空位式

的。应当注意 ,不论原子直径大小如何 ,填隙式

因溶体恒使点阵参数加大。

并非将任意几种金属混合在一起熔融凝固

后即可形成固溶体 ,要想形成固溶体 ,必须满足

若干条件。对于填隙式固溶体 ,要求溶质的原

子尺寸必须与溶剂原子的间隙相当。对于替代

式固溶体 ,则需考虑如下因素。

1) 原子尺寸因素 　休漠2饶塞里等 [7 ]总结

了大量的实验数据 ,提出了如下的经验规律 :当

溶剂原子与溶质原子的半径比超过 14 %～

15 %时 ,尺寸因素不利于大量固溶体的形成 ,溶

解度较小 ;如果尺寸比在上述范围内 ,则尺寸因

素有利于大量固溶体的形成 ,但能否真正形成

固溶体 ,还应看其它因素是否有利。

2) 电负性因素 　当两种元素的化学亲和

力很强时 ,往往容易形成很稳定的化合物 ,而不

是固溶体。根据泡利理论 ,电负性的数值与元

素的化学性质有关 ,两种元素电负性差值的大

小 ,表明了化学亲合力的强弱 ,因此 ,电负性差

值大的元素不易形成大量的固溶体。

3) 价电子因素 　虽然电负性因素的影响

中已包含了一些价电子效应 ,但它往往仅适用

于与典型的金属键相偏离的情况。休漠2饶塞

里对一些贵金属合金 (如金基等) 的分析表明 ,

溶质原子价的效应是受电子浓度控制的。合金

电子浓度 c 定义为价电子数和原子数比值 ,其

表达式为 :

c =
V (100 - x ) + v x

100
(2)

式中 : x 为溶质原子的百分数 ; v 为溶质原子的

原子价 ; V 为溶剂原子的原子价。

112 　金属间化合物

当组成合金的金属元素电负性差值较大

时 ,所形成的金属间的化合物往往带有离子键

成分 ,具有一定的原子比 ;当电负性差值不是很

大时 ,则带有金属键性质 ,其成分可在一定范围

内改变 ,不能用单一的化学式来表示。

113 　复相弥散形固体

组成合金的元素因尺寸、电负性、价电子等

因素影响既不能形成固溶体也不能形成金属间

化合物时 ,相同溶质原子相互聚集形成微小颗

粒弥散于溶剂中 ,形成一种复杂的多相结构。

2 　制备方法
211 　热蒸发法

热蒸发法制备合金薄膜可分为单源蒸发

法[2 ,3 ] 、多源蒸发法及瞬时蒸发法[4 ] 。

单源蒸发法是将合金原料直接放入一个蒸

发舟中加热沉积合金薄膜。当合金中原子间的

结合力较小时 ,合金中各元素原子的蒸发过程

实际上可以被看做是各自独立的过程 ,就像它

们在纯元素蒸发时的情况一样 ,因此 ,该方法只

适用于固溶体合金作为蒸发源。以二元合金固

溶体为例 ,假设 AB 二元合金的两组元 A2B 原

子间的作用能与 A2A 或 B2B 原子间的作用能

相等时 ,它可看成一理想溶液 ,其组分 A (B) 的

蒸气压可表示为 pA (B) =γA (B) xA (B) pA (B) (O) 。

式中 :γA (B)为元素 A (或 B) 在合金中的活度系

数 ; xA (B)为元素 A (或 B) 的摩尔分数 ; pA (B) 为

纯元素 A (或 B)的标准蒸气压。因此得组成 A

及 B 的蒸发速率 <之比为 :

<Α
<Β

=
γA x A pA (O)
γB xB pB (O)

A r ,A

A r ,B
(3)

式中 : A r ,A和 A r ,B分别为元素 A 或 B 的相对原

子质量。因此 ,欲得到设计配比的合金薄膜 ,其

蒸发源必须按公式 (3)确定其元素配比。

应当注意 ,对于初始成分确定的蒸发源 ,由

式 (3)确定的物质的蒸发速率之比将随时间的

变化而发生变化。其原因是 ,易于蒸发的组元

被优先蒸发而使得该组元不断贫化 ,进而造成

该组元蒸发速率不断下降。因此 ,必须使用较

多的蒸发物质作为蒸发源 ,以尽量减小各组元

成分的相对变化率。
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单蒸发源装置简单 ,易操作 ,但其缺点较

多 :1) 被蒸发的物质种类受限制 ;2) 薄膜的成

分不易控制 ;3) 难以找到合适的蒸发原料 ;4)

蒸发原料的配比不易确定。因此 ,该方法不宜

用于有精密实验要求的 ICF 合金薄膜靶。为

解决上述困难 ,采用瞬时蒸发法和多源方法。

瞬时蒸发法采用向蒸发舟中每次只加入少量的

蒸发物质 ,实现不同组元的瞬时同步蒸发。但

该方法装置复杂 ,且蒸发源难以制备。

多源方法在目前较为普遍使用。该方法使

用可单独控温的多个蒸发舟 ,分别控制和调节

每一组元的蒸发速率。该方法具有装置相对简

单、薄膜成分精确可控、不需单独制备蒸发源等

优点。该方法不适用于难熔金属合金的制备 ,

适用于低熔点的 ICF 用合金薄膜靶的制备。

212 　磁控溅射法

用多靶头磁控溅射可得到成分精确、成分

配比可调、分布均匀的合金薄膜。该方法是制

备 ICF 精密薄膜靶的首选方法 ,但设备昂贵。

单靶头磁控溅射的靶材有两种选择 , 一是

合金靶材 , 二是复合靶材。合金靶材可用冶炼

法或粉末冶金法制备。因溅射产额的差别造成

靶材表面成分偏离很快使靶材表面成分趋于某

一平衡成分 , 使得在随后的溅射过程中实现成

分的自动补偿效应 , 即溅射产额高的物质已贫

化 , 溅射率下降 ; 而溅射产额低的元素增多 ,

溅射速率上升。因此 , 尽管靶材表面的化学成

分随时改变 , 但溅射出来的物质成分总体上与

靶材原始成分相同。沉积在基片上的薄膜宏观

上具有一定的成分均匀性及与靶材成分的一致

性 , 从微观结果上来说 , 它具有某种层状结

构。

复合靶则是将不同种类的靶材按一定的几

何形状拼装成一个整体。图 1 示出实验中常用

的几种复合靶的结构。使用复合靶的优点是可

同时溅射不同种类的金属单质 ,缺点是只适用

于二元合金的制备 ,且需进行一系列的条件试

验 ,以标定复合靶的面积比。

3 　ICF用合金薄膜靶的制备
311 　Mg 基合金薄膜

在 ICF 实验中 ,目前经常用到的合金薄膜

有 Au/ Gd、Mg/ Si、Mg/ Al、Cu/ Au 等。用单靶

头复合靶磁控溅射法制备了符合 ICF 实验用

图 1 　实验中常用的几种复合靶的结构

Fig. 1 　Composite target structure in experiment

a ———扇形复合靶 ;b ———点形复合靶

的合金薄膜靶 , 合金元素的原子百分比为

011 %～10 %。在宏观上 ,合金元素的成分分布

是均匀的 ,但在局部微观上 ,则存在复杂结构。

于对 Mg/ Si 及 Mg/ Al 合金 ,由于负电性及

尺寸等因素 ,Al 在 Mg 中的溶解度 (原子百分

比)大于 5 % ,因而 ,Mg/ Al 合金薄膜在结构上

是单一的。Si 在 Mg 中的溶解度小于 5 % ,其 X

射线衍射 ( XRD) 及透射电镜 ( TEM) 分析[10 ]表

明 :Mg 以单取向外延膜形式存在 ,而 Si 则以纳

米非晶颗粒形式弥散于 Mg 晶粒之间。从 Mg2
Si 合金的金相图[9 ]中也知 ,Si 在 Mg 中的溶解

度极小。由于 Mg2Si 金属间化合物 Mg2 Si 的反

应温度在 680 ℃以上 ,故当基片不加热时 ,不能

产生 Mg2 Si 化合物。在 Mg/ Si 合金薄膜的

XRD 分析中曾观测到 Mg2 Si 的衍射峰 ,这证实

了 Si 以单质颗粒形式随机分散于 Mg 晶粒之

间。尽管从纳米尺度上讲 Mg/ Si 合金薄膜不

均匀 ,但在几微米微区内 ,它仍然是均匀的。

312 　Au/ Gd合金薄膜

Au/ Gd 合金薄膜的制备难度相当大 ,采用

单靶头磁控溅射法制备的 Au/ Gd 合金薄膜因

其内应力大而极易破碎。若以退火方式消除内

应力 ,则 Au 的偏析严重 ,造成宏观上的不均匀

性 ,其原因如下。

1) Au 的原子半径为 1144 ×10 - 10 m , Gd

的原子半径为 1180 ×10 - 10 m ,两者半径相差

25 %(Au 为溶质) ,超过了 15 % ,因此 ,不可能

形成大量的固溶体。Gd 在 Au 中的溶解度极

小 ,退火时 ,Au 原子大量迁移聚积 ,从而造成严

重偏析 ,使得 Au/ Gd 合金在宏观上不均匀。
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2) Au 的还原电位为 1140 V , Gd 的还原电

位为 - 214 V ,两者电负性相差极大。另一方

面 ,Au 的外层电子结构为 4f10 5d10 s1 ,Au 的原

子结构是类碱金属结构。Gd 的外层电子结构

为 4f75d1s2 ,f 外壳为半满结构 ,s 壳层为全满结

构 ,这两个壳层较为稳定 ,5d 层仅有 1 个电子 ,

Au2Gd 极易形成金属间化合物。从它们的电子

结构来看 ,Au2Gd 应当形成某种以 Gd 原子为

中心、Au 为配合体的密堆拓扑结构的合金薄

膜 ,薄膜的内应力极大 ,Au/ Gd 薄膜易破碎。

由上所述 ,未退火前 ,Au/ Gd 合金薄膜应

当是 Au、Gd、Au2Gd 金属间化合物这三相的混

合体 ,由于 Au2Gd 金属间化合物的存在 ,使得

薄膜的内应力大且极易破碎。当对薄膜退火

时 ,除了 Au 原子本身的迁移之外 ,Au2Gd 合金

薄膜中少量存在的 Gd 与 Au 结合 ,加速了 Au

原子的迁移 ,使得多余的 Au 原子偏析聚积形

成大颗粒的 Au 晶粒 (达微米量级) 而造成宏观

上不均匀性。图 2 示出了 Au/ Gd 合金薄膜退

火前和退火后的扫描电子显微镜 ( SEM) 照片。

从图中可清晰地看出退火之后 Au 的偏析。

图 2 　Au/ Gd 合金薄膜退火前 (a)

和退火后 (b)的 SEM 照片

Fig. 2 　The SEM photo of Au/ Gd alloy films

pre2annealing(a) and post2annealing(b)

为了解决单靶头复合靶制备 Au/ Gd 合金

薄膜的问题 ,本工作试图用多层扩散法制备

Au/ Gd合金薄膜。用磁控溅射法制备的 Au/ Gd

多层膜表面出现很多裂纹 ,并起泡。图 3 示出

了 Au/ Gd 多层薄膜的 SEM 图 ,从图 3 可清晰

地看到裂纹的存在。产生裂纹的原因仍然是

Au2Gd 极易形成金属间化合物 ,使得 Au/ Gd 薄

膜内局部发生形变造成的。

图 3 　Au/ Gd 多层薄膜的 SEM 图

Fig. 3 　The SEM photo

of Au/ Gd multiplayer alloy films

从上面的分析可知 ,欲形成宏观上均匀的

Au/ Gd 合金薄膜 ,必须使 Au2Gd 金属间化合物

团簇弥散于 Au 原子之中。具体做法是 :在合

适的单晶衬底上外延 1 层金原子 ,然后再生长

Gd 原子 ,由于 Au2Gd 极易形成金属间化合物 ,

故可很快形成岛状的 Au2Gd 金属间化合物 ,厚

度应控制在 5 nm 以内 ;之后 ,再生长若干原子

层的 Au 膜 ,接着再生长 Gd ,使之再与 Au 形成

Au2Gd 金属间化合物岛 ,厚度控制在 5 nm 以

内。如此反复循环。这是制备 Au/ Gd 合金薄

膜的较好的方案 ,且能满足 ICF 实验要求。这

种制备方法对设备提出了严格要求 ,需有原位

监测装置及很高的背景真空 (10 - 6 Pa 以上) 。

4 　结论
制备的 ICF 合金薄膜中 ,Mg/ Al 合金薄膜

因原子半径比和电负性相差较小 ,可形成单一

结构的固溶体。Mg/ Si 合金薄膜中 ,Mg/ Si 原

子半径比和电负性相差较大 ,金属间化合物需

在 680 ℃以上才能形成 ,因而 ,在所制备的

Mg/ Si 合金薄膜中 ,Si 以纳米非晶粒形式弥散在
(下转第 347 页)
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表 1 　衬底上施加偏压对膜厚均匀性的影响

Table 1 　The effect of substrate bias voltage on the uniformity of f ilm thickness

衬底
在不同偏压 (V)下制备的膜厚分布/μm

0 - 100 + 100

玻璃片 51067 51839 51541 6108 41095 41117 4116 4127 41190 41222 51640

硅片 51409 51716 51756 51767 4122 4123 4122 51402 51556 51739

　　注 :沉积条件为 H2 分压 3 Pa、苯乙烯分压 6 Pa、H2 流量 15 cm3/ min、RF 功率 15 W

3 　塑料微球表面碳氢涂层的涂敷
以苯乙烯和 H2 为工作气体 ,在 H2 分压为

312 Pa、H2 流量为 15 cm3/ min、苯乙烯分压为

513 Pa、RF 功率为 15 W 的优化工艺条件下 ,结

合反弹盘技术 ,在塑料微球上涂敷了一层厚

40～80μm的 C x H1 - x涂层。在上述工艺条件

下 ,C x H1 - x薄膜的沉积速率约为 4μm/ h。经

测试 ,微球表面碳氢涂层的表面均方根粗糙度

小于 50 nm。
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Mg 晶粒之间 ,形成了宏观上均匀一致的薄膜。

对于 Au/ Gd 合金 , 两者的原子半径比相差

25 % ,电负性差值大 ,极易形成金属间化合物 ,

从而使得合金薄膜难以制备。目前 ,所制备的

Au/ Gd 合金薄膜的成分及结构在宏观上不均

匀 ,而且极易破碎。制备成分及结构分布均匀

的 Au/ Gd 合金薄膜是今后的研究内容之一。
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