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高结晶取向原子级平整相变异质结薄膜的可控制备
丁科元，  钟名鉴，  车勇勇，  饶峰

深圳大学材料学院，广东深圳 518055
摘 要：为了优化相变异质结（phase-change heterostructure， PCH）薄膜的结晶质量，探索不同衬底和缓

冲层对Sb2Te3薄膜生长的影响，通过对比Si、SiO2和Al2O3衬底上生长的Sb2Te3薄膜的结晶特性，引入W和

Ti作为缓冲层，发现将Al2O3衬底和约10 nm厚的W缓冲层相结合，在保证薄膜取向一致性不变的情况下，

显著促进了Sb2Te3薄膜的高质量生长，成功制备了具有几乎原子级平整度的高质量PCH薄膜．该研究为高

性能PCH材料的制备提供了重要的实验依据和理论支持．

关键词：相变存储材料；碲化锑；异质结；衬底；缓冲层；薄膜生长
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Controllable fabrication of highly crystalline and 
atomically flat phase-change heterostructure thin 

films 
DING Keyuan, ZHONG Mingjian, CHE Yongyong, and RAO Feng

College of Materials Science and Engineering, Shenzhen University, Shenzhen 518055, Guangdong Province, P. R. China
Abstract:  To optimize the crystalline quality of phase-change heterostructure (PCH) thin films and investigate the 
effects of different substrates and buffer layers on the growth of Sb2Te3 films, we systematically compared the 
crystalline properties of Sb2Te3 films deposited on Si, SiO2, and Al2O3 substrates.  It was found that introducing W or 
Ti as a buffer layer significantly influences film growth.  In particular, the combination of an Al2O3 substrate with W 
buffer layer approximately 10 nm-thick was shown to markedly promote the high-quality growth of Sb2Te3 films while 
preserving their orientation consistency.  This approach enabled the successful fabrication of PCH films with near-
atomic-level flatness.  This study provides important experimental evidence and theoretical support for the 
preparation of high-performance PCH materials.
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近年来，人工智能（artificial intelligence， AI）技

术的快速发展，如 ChatGPT 和 DeepSeek 等产品的推

出，对数据存储与处理能力提出更高要求，使存储

技术成为支撑 AI 应用的关键环节．相变存储器

（phase-change memory， PCM）作为一种兼具高速、

低功耗、高密度和非易失性特点的新型存储技术，

受到了学术界和产业界的广泛关注，有望成为下一

代通用型存储技术［1-5］．PCM 的工作原理是基于相
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变存储材料在外部电脉冲激励下的结构相变特性，

当施加不同的电脉冲时，存储材料会在非晶态（高

阻态）和晶态（低阻态）之间发生可逆转变，从而呈

现出显著差异的电阻特性．这种电阻状态的差异性

被用来表征二进制信息“0”和“1”，实现数据的

非易失性存储．通过精确控制电脉冲参数，还可以

实现多级存储，进一步提高存储密度．在高速存储

方面，PCM 具有较大潜力．已有研究表明，在 Sc-

Sb-Te 相变材料体系中，稳定的富 Sc 晶核的形成显

著降低了结晶过程中的形核随机性，这一特性使得

材料能够在 0. 7 ns 超短脉冲作用下实现可靠的可逆

相变操作［6］．这一重要发现不仅为深入理解相变存

储材料的快速结晶机制提供了新的视角，更为开发

高性能缓存型 PCM 奠定了坚实的理论基础，并提

供了关键的实验依据［6-7］．另一方面，兼具低功耗

和高热稳定性的 PCM 因其优异的性能特征，被视

为替代传统闪存技术的理想解决方案．以 Sc-Sb 相

变材料体系为例，其独特的快速相变动力学特性和

优异的数据保持能力，使其在嵌入式存储领域展现

出显著的技术优势和应用潜力．特别是在物联网设

备、移动终端等对功耗和可靠性要求严苛的应用场

景中，Sc-Sb 基 PCM 材料为实现高密度、非易失性

存储提供了新的技术路径［8］．此外，PCM 在类脑计

算领域展现出独特的应用优势．特别值得关注的

是，基于相变异质结（phase-change heterostructure， 
PCH）构建的 PCM 器件，凭借其优异的电学特性

——超低的噪声水平和出色的抗阻值漂移性能，成

功实现了高精度的多值存储和可靠的模拟计算功

能．这一特性为突破传统冯·诺依曼计算架构的瓶

颈提供了创新思路，不仅显著提升了神经形态计算

系统的能效比，还为处理人工智能时代的海量数据

计算任务提供了理想的硬件解决方案，有望推动新

一代高效能、低功耗类脑计算系统的快速发展［9-10］．

PCH 采用独特的层状结构设计，由相变材料子

层和限制材料子层通过精确的交替堆叠构成［11］．其

中，限制材料子层需要具备显著高于相变材料的熔

点特性，以确保在高温操作条件下维持结构完整

性，并将相变过程严格限制在二维平面尺度内．两

个子层之间通过范德华力实现弱耦合连接，这种设

计既能够有效增强相变材料子层的定向结晶特性，

又可以防止在多次相变循环过程中发生材料互扩

散，从而确保器件结构的长期稳定性．此外，原子

级平整的异质界面能够最大限度地降低界面缺陷密

度和电荷散射效应，显著提升载流子传输的稳定

性．因此，为了实现优异的器件性能和可靠的结构

一致性，PCH 结构需要满足 3 个关键要求：高结晶

质量、类范德华外延式的结晶取向控制，以及原子

级界面平整度．

以六方晶相的 Sb2Te3 作为相变材料子层为例，

其与具有相同晶体结构的 TiTe2（熔点约 1 200 ℃，

显著高于 Sb2Te3 的 620 ℃）构成理想的异质结体系．

TiTe2 作为限制层不仅满足高温稳定性要求，其与

Sb2Te3 的高度晶格匹配特性更有利于实现高质量的

异质外延生长．这种材料组合通过精确控制薄膜生

长条件，可获得具有特定结晶取向的高质量界面，

从而确保异质结的结构稳定性和性能一致性．

PCH 的制备过程需要精确调控多个关键工艺参

数，包括溅射腔体压强、薄膜生长温度、溅射靶材

的电源功率以及基底材料（如衬底和缓冲层）的选择

等［12-15］．其中，基底材料作为 PCH 外延生长的模

板，对异质结的结晶质量和取向一致性起着决定性

作用．本课题组前期研究发现，通过优化种子层可

以有效提升薄膜的取向一致性，显著改善疲劳循环

寿命［16］．

针对 Sb2Te3 / TiTe2 /…/ Sb2Te3 形式堆垛的异质

结结构，仅有最底层的作为种子层的 Sb2Te3薄膜与

衬底（或缓冲层）直接接触，而上层的 TiTe2 及其他

Sb2Te3 层均是在已形成的晶体层上外延生长的 .  种
子层的生长质量直接决定了后续所有异质结薄膜的

外延生长的最终质量．本研究深入探究基底材料对

Sb2Te3 薄膜结晶特性的影响机制．首先，通过对比

分 析 Si、 SiO2 和 Al2O3 三 种 典 型 衬 底 上 原 位 生 长

Sb2Te3 薄膜的结晶质量，筛选出较好的衬底材料；

随后，在此基础上引入 W 和 Ti 作为缓冲层，系统

评估其对薄膜晶体取向和界面质量的影响规律．

1　实验部分

本 实 验 采 用 了 磁 控 溅 射 的 方 法 制 备 Sb2Te3、
TiTe2、钨（W）、钛（Ti）以及 SiO2薄膜．溅射腔内的

本底真空压强为 1. 3 × 10-5 Pa，溅射时的真空压强

保持 0. 63 Pa．实验中采用 3 种不同的衬底：Si 衬底

为（1 0 0）晶面的单抛片；SiO2衬底通过在（1 0 0）
晶面的单抛硅片上进行热氧化工艺制备，表面热氧

化层厚度约为 500 nm；Al2O3衬底则为（0 0 1）晶面

的单抛片．采用 X 射线荧光光谱仪（X-ray fluores⁃
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cence spectroscopy， XRF）表征薄膜组分．采用原子

力显微镜（atomic force microscope， AFM）确定薄膜

厚度以及表征样品表面形貌．采用 X 射线衍射仪

（X-ray diffraction， XRD）表征薄膜晶体结构，2θ扫

描范围为 10° ~ 60°，扫描步长 0. 02°，且以铜（Cu）
靶材产生的 Kα 辐射作为 X 射线源．获得的 PCH 薄

膜通过聚焦离子束（focused ion beam， FIB）制备出可

以用于透射电子显微镜（transmission electron micro⁃
scope， TEM）观察的样品．采用美国 Thermo Fisher 
Scientific 公司生产的 Spectra 200 型球差校正 TEM 观

察具有原子级分辨率的扫描透射-高角环形暗场像

（scanning TEM - high angle annular dark field，STEM-

HAADF）．

2　结果与讨论

2. 1　优选出获得Sb2Te3高结晶质量的衬底材料

为避免 TiTe2 子层因其优异的导电性与底电极

直接接触形成虚拟电极，从而对器件性能产生不利

影响，本研究采用了一种创新的结构设计：将

Sb2Te3子层置于 PCH 结构的底层．这种设计不仅有

效隔离了 TiTe2 子层与底电极的直接接触，还为后

续异质结的生长提供了理想的模板．作为 PCH 结

构中的首层生长材料，Sb2Te3 薄膜的结晶质量对后

续 TiTe2 子层的异质外延生长具有重要影响，其晶

体取向、表面平整度和界面质量直接决定了整个

PCH 器件的性能表现．因此，本研究首先研究

Sb2Te3 在不同衬底（包括 Si、SiO2 和 Al2O3）上的结晶

动力学行为．

实验采用两步法制备 Sb2Te3薄膜．首先，在室

温条件下沉积约 5 nm 的 Sb2Te3作为种子层；随后升

温至 300 ℃并保温 1 h，之后在 300 ℃恒定温度下进

行原位生长 Sb2Te3 薄膜，最终 Sb2Te3 薄膜总厚度达

到约 100 nm．为有效防止薄膜氧化，所有样品在降

温至室温后均沉积约 10 nm 的非晶 SiO2薄膜作为保

护层．利用 X 射线衍射技术对 Si、SiO2和 Al2O3三种

不同衬底上制备的 Sb2Te3 薄膜进行结晶质量表征，

结果如图 1 所示．

根据图 1 的 XRD 结果分析，所有衬底（Si、SiO2
和 Al2O3）上生长的 Sb2Te3 薄膜均表现出六方晶相结

构，且衍射峰仅对应（0 0 l）晶面，表明薄膜具有

单一的晶体结构和高度一致的取向性，晶粒排列高

度有序．然而，不同衬底上衍射峰强度存在显著差

异，其中，Al2O3衬底上生长的 Sb2Te3薄膜衍射峰最

强，Si 衬底上最弱．以（0 0 6）晶面为例，Si、SiO2
和 Al2O3 衬底上衍射峰强度之比约为 1：9：17，表明

Al2O3衬底上生长的 Sb2Te3薄膜在具有优异的结晶取

向一致性的基础上，还具备晶粒尺寸大的特点．

为深入探究不同衬底上 Sb2Te3薄膜结晶行为差

异的形成机制，采用 AFM 对 3 种衬底在薄膜生长前

的表面形貌进行了表征（图 2）．研究表明，Si 衬底

表面存在显著的选择性化学键合行为：Si 与 Te 原

子间表现出较强的化学键合倾向，而 Sb 与 Si 的键

合能力相对较弱．这种选择性键合机制导致在 Si 衬

底表面自发形成 Te 终止面，为 Sb2Te3薄膜的范德华

外延生长提供了理想的模板，从而促进了高结晶质

量和高取向一致性薄膜的形成［17］．

从图 2 的 AFM 测试结果可以看出，与 SiO2 和

Al2O3 衬底相比，本研究所使用的 Si 衬底表面粗糙

度最大，其均方根粗糙度（Rq）达到了 0. 79 nm．

鉴于 SiO2 和 Al2O3 衬底无需施加反向偏压即可

避免表面自发氧化层的形成，为保持实验条件的一

致性，本研究对 Si 衬底同样未进行去除自发氧化层

的特殊处理．因此，Si 衬底表面保留了其固有的自

发氧化层．值得注意的是，自发氧化过程形成的氧

化硅层表面粗糙度通常高于采用热氧化工艺制备的

氧化硅层．尽管在氧化物衬底上制备沿 c轴取向生

长的 Sb2Te3薄膜是可行的［18］，然而，本研究中 Si 衬

底表面较高的粗糙度会引入更多的成核位点，增加

晶界密度，阻碍晶粒的定向生长，导致晶粒尺寸减
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图图1　　在 3 种不同衬底（Si、SiO2和 Al2O3）上获得的 Sb2Te3薄

膜样品的 XRD 曲线

Fig. 1　　The XRD patterns of Sb2Te3 thin films grown on Si 
(black), SiO2 (red), and Al2O3 (blue) substrates.
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小，进而导致 XRD 衍射峰强度较弱．Al2O3 衬底不

仅具有更低的表面粗糙度，其晶态表面结构能够提

供明确的晶格匹配位点，这有利于诱导 Sb2Te3薄膜

的定向结晶，从而促进更大晶粒尺寸的形成，表现

出更强的 XRD 衍射峰强度．相比之下，非晶态 SiO2
衬底由于缺乏长程有序的晶格结构，无法提供有效

的晶格诱导作用，导致薄膜结晶过程中晶粒尺寸较

小，XRD 衍射峰强度相对较弱．

2. 2　优选出获得Sb2Te3高结晶质量的缓冲层材料

在优选出 Al2O3 衬底后，本研究进一步分析了

在衬底上室温沉积 1 层约 10 nm 的缓冲层（Ti 或 W）

对 Sb2Te3薄膜结晶质量的影响，如图 3 所示．

从图 3 可知，不同缓冲层上制备的 Sb2Te3 薄膜

均表现出六方晶相结构，且衍射峰仅对应（0 0 l）
晶面，表明薄膜内部晶体结构单一，取向一致性

高，晶粒排列高度有序．然而，引入 Ti 缓冲层会降

低 Sb2Te3薄膜的衍射峰强度，而 W 缓冲层则显著提

升了衍射峰强度．这种差异可归因于缓冲层与

Sb2Te3 之间不同的界面相互作用机制．具体而言，

Ti 与 Sb 和 Te 均倾向于形成化学键，这可能导致界

面处缺陷增多并限制晶粒生长，从而削弱衍射峰强

度．相比之下，W 优先与 Te 成键，而几乎不与 Sb
反应，这种选择性键合促进了 Te 终止表面的形成，

进而诱导 Sb2Te3 薄膜按照 Te、Sb、Te、Sb 和 Te 的

顺序逐层生长，形成更大的晶粒和更强的衍射

峰［15］．研究揭示了缓冲层材料与 Sb2Te3之间的选择

性键合机制对薄膜结晶质量的重要调控作用，并证

实了 W 缓冲层在优化 Sb2Te3薄膜结晶特性和界面质

量方面的显著优势．

2. 3　高质量PCH电子显微分析

基于上述研究结果，制备了以 W/Al2O3为基底，

由 Sb2Te3和 TiTe2子层交替堆垛构成的 PCH．为了在

原子尺度表征薄膜微观结构并验证 W/Al2O3 组合对

PCH 薄膜取向性和结晶度的提升效果，利用球差校

正扫描透射电子显微镜的 STEM-HAADF 模式，观

测到样品中的原子排列结构，结果如图 4．

从图 4 可见，紧邻 W 缓冲层生长的 Sb2Te3 子层
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图图2　　Si、SiO2和 Al2O3衬底的 AFM 表征结果

Fig. 2　　AFM views of (a) Si, (b) SiO2 and (c) Al2O3 substrates.
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图图3　　在 Al2O3衬底上分别增加 Ti 和 W 缓冲层后制备的

Sb2Te3薄膜样品的 XRD 曲线

Fig. 3　　The XRD patterns of Sb2Te3 thin films grown on Al2O3 
substrate with no buffer layer (black), a Ti buffer layer (red), and 

a W buffer layer (blue).
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的范德华层平行于衬底，结晶度较高，几乎达到原

子级平整度，同时后续的几个 Sb2Te3 的 5 原子层结

构 也 延 续 了 该 生 长 行 为 ． 从 图 4 还 可 以 看 出 ，

Sb2Te3 子层内部为单晶结构，原子排列具有周期

性．这一特性不仅为后续 TiTe2子层薄膜沿 c轴的高

质量类外延生长提供了理想条件，使得后续生长的

TiTe2 子层沿［0 0 l］晶向生长，而且在保持高结晶

质量和平整度的同时，使单个器件单元的电输运性

能更为稳定．

高质量的 PCH 结构也确保了 Sb2Te3在可逆相变

过程中具有明确的定向取向性［9］，减少了相变随机

性，同时 TiTe2子层将 Sb2Te3的相转变过程限制在 2
维空间内，抑制原子长程扩散［8］，从而显著提升了

存储器的稳定性和一致性，为高精度计算应用奠定

了坚实的物理基础．

结 语

通过比较 Si、SiO2 和 Al2O3 三种衬底上制备的

Sb2Te3 薄膜的 XRD 表征结果，确定 Al2O3 为较佳的

衬底材料．进一步在 Al2O3 衬底上沉积 Ti 和 W 缓冲

层的研究表明，W 缓冲层能够显著提升 Sb2Te3薄膜

的结晶质量．基于上述发现，采用 Al2O3 衬底与 W

缓冲层相结合的材料体系，成功制备出具有近原子

级表面平整度的高质量 PCH 样品．这一研究成果

不仅为高性能 PCH 材料的可控制备提供了重要的

实验依据和理论指导，同时也为后续功能器件的开

发奠定了坚实的材料基础．
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