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第３７卷　第５期
２０１３年９月

激　　光　　技　　术
ＬＡＳＥＲＴＥＣＨＮＯＬＯＧＹ

Ｖｏｌ．３７，Ｎｏ．５
Ｓｅｐｔｅｍｂｅｒ，２０１３

　　文章编号：１００１３８０６（２０１３）０５０５８７０５

连续氩氪离子激光晶化非晶硅薄膜的研究

周德让，段国平，陈俊岭，韩俊鹤，黄明举

（河南大学 物理与电子学院 河南省光电信息材料与器件重点学科开放实验室，开封 ４７５００１）

摘要：为了研究连续激光晶化非晶硅薄膜中激光功率密度对晶化效果的影响，利用磁控溅射法制备非晶硅薄

膜，采用连续氩氪混合离子激光器对薄膜进行退火晶化，用显微喇曼光谱测试技术和场发射扫描电子显微镜研究

了薄膜在５ｍｓ固定时间下不同激光功率密度对晶化效果的影响，并对比了普通玻璃片和石英玻璃两种衬底上薄膜
晶化过程的差异。结果表明，在一定激光功率密度范围内（０ｋＷ／ｃｍ２～２７１ｋＷ／ｃｍ２），当激光功率密度大于
１５１ｋＷ／ｃｍ２时，普通玻璃衬底沉积的非晶硅薄膜开始实现晶化；随着激光功率密度的增大，晶化效果先逐渐变好，
之后变差；激光功率密度增大到２４９ｋＷ／ｃｍ２时，薄膜表面呈现大面积散落的苹果状多晶硅颗粒，晶粒截面尺寸高
达４７８ｎｍ；激光功率密度存在一个中间值，使得晶化效果达到最佳；石英衬底上沉积的非晶硅薄膜则呈现与前者不
同的结晶生长过程，当激光功率密度为１９７ｋＷ／ｃｍ２时，薄膜表面呈现大晶粒尺寸的球形多晶硅颗粒，并且晶粒尺
寸随着激光功率密度的增大而增大，在 ２７１ｋＷ／ｃｍ２处晶粒尺寸达到最大５３８μｍ。研究结果对用连续激光晶化
法制备多晶硅薄膜的研究具有积极意义。

关键词：薄膜；多晶硅；连续激光晶化；激光功率密度；衬底
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引　言

多晶硅薄膜材料同时具有单晶硅材料的高迁移

率及非晶硅材料的可大面积制备、低成本等优点，被

广泛运用于图像传感器、薄膜晶体管等领域；同时多
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　 激　　光　　技　　术 ２０１３年９月

晶硅薄膜材料能有效吸收可见光、具有很好的稳定

性，被公认为是理想的高效、低耗光伏材料［１２］，因而

其研究越来越引起人们的关注［３５］。

制备多晶硅薄膜的方法包括直接沉积法［６］和二

次晶化法［１］，后者又包括常规高温炉退火［７］、快速热

退火［８］、金属诱导晶化［９］和激光晶化法［３５］等。激光

晶化法作为一种制备多晶硅薄膜的再结晶技术，具有

形成快速、低温制备环境、对衬底要求低等优点［１］，因

而获得了广泛的关注与研究。根据激光器的类型不

同，可以将激光晶化法为准分子脉冲激光晶化法（ｅｘ
ｃｉｍｅｒｌａｓｅｒｃｒｙｓｔａｌｌｉｚａｔｉｏｎ，ＥＬＣ）和连续激光晶化法
（ｃｏｎｔｉｎｕｏｕｓｌａｓｅｒｃｒｙｓｔａｌｌｉｚａｔｉｏｎ，ＣＬＣ）两种类型，其中
准分子脉冲激光因其极短的持续照射时间，能在薄膜

的表层瞬间完成退火晶化而同时对衬底没有损伤，从

而可以采用廉价衬底，大大降低工业生产成本。然而

利用ＥＬＣ制备出来的多晶硅薄膜晶粒尺寸较小（一
般纳米量级），其场效应迁移率较低，难以满足制备大

容量、高速率信息显示、信息转换薄膜晶体管（ｔｈｉｎ
ｆｉｌｍｔｒａｎｓｉｓｔｏｒ，ＴＦＴ）的需求。要获得大晶粒尺寸的多
晶硅薄膜，激光的能量窗口必须控制在一个很窄的范

围之内来触发“超级横向生长机制”［１０］，这对设备的

要求过高而难于操作；相比之下，ＣＬＣ因其可控的照
射时间、较小的冷却梯度的优势，能制备出大晶粒尺

寸低缺陷密度的多晶硅薄膜，在制备高性能薄膜晶体

管及太阳能电池方面具有广阔的应用前景［１１１３］。

在ＣＬＣ处理非晶硅薄膜过程中，影响晶化效果
的因素很多，包括激光功率密度、激光波长、衬底类

型、薄膜厚度、激光照射退火时间（或称扫描速率）

等等。作者在实验中对退火时间进行了精确的控

制，在固定的退火时间５ｍｓ下，研究不同激光功率
密度对薄膜退火晶化的影响，并对比普通玻璃片和

石英玻璃两种不同衬底上薄膜的晶化过程，为 ＣＬＣ
制备多晶硅薄膜的应用提供技术参量。

１　实验过程

１１　非晶硅薄膜的制备
采用中国科学院微电子中心 ＳＰⅡ型直流磁控

溅射仪制备 ｎ型 ａＳｉ薄膜。衬底分别为厚度为
２ｍｍ的普通玻璃片和２ｍｍ的石英玻璃片，普通玻
璃片室温下的热导率０７５Ｗ／（ｍ·Ｋ），石英玻璃片
室温下的热导率为１４Ｗ／（ｍ·Ｋ），表面光洁度为２
级。溅射靶材是质量分数为０９９９９的ｎ型单晶硅，
工作气体是质量分数为０９９９９９的高纯氩气，本底

真空度为１５×１０－４Ｐａ，靶基间距８ｃｍ，溅射功率为
１５０Ｗ，工作气压为１３Ｐａ，溅射时间为４０ｍｉｎ，制备
出的薄膜厚度为７６８ｎｍ。
１２　激光晶化

实验装置如图１所示，激光光源为 Ｃｏｈｅｒｅｎｔ公
司生产的氩氪混合离子激光器，型号为 Ｉ７０Ｃ。为防
止在受热过程中薄膜融化后的液体流动对结晶产生

的影响，通过全反射棱镜将光引入到下方，并通过凸

透镜聚焦到下面的样品台，入射到样品上的光相对

于出射光的利用率为 ９１％，光斑聚焦直径约为
３０μｍ，激光功率密度变化范围为 ０ｋＷ／ｃｍ２ ～
２７１ｋＷ／ｃｍ２。实验中样品台由步进电机带动前进，
精确控制了薄膜的受热时间。其运动方式如图１下
方所示，是逐点延迟前进的，延迟时间为５ｍｓ，即为
激光退火时间。采用波长为５１４ｎｍ的连续激光退
火晶化，研究普通玻璃片衬底上薄膜在不同功率密

度的晶化效果；之后改变衬底类型，对比石英衬底上

薄膜晶化过程的差异。

Ｆｉｇ１　Ｃｒｙｓｔａｌｌｉｚａｔｉｏｎｄｅｖｉｃｅｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍ

１３　测试手段
采用共焦显微喇曼光谱仪对晶化前后的薄膜进

行晶相测试，用场发射扫描电子显微镜（ｓｃａｎｎｉｎｇ
ｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃｍｉｃｒｏｓｃｏｐｙ，ＳＥＭ）对晶化后的薄膜进行表
面形貌测试。喇曼光谱仪的型号为 ＲｅｉｎｉｓｈａｗＲ
１０００，光源为功率１ｍＷ的半导体激光器，为防止测
量时激光在薄膜表面产生的热效应对测试结果产生

影响，激光功率衰减为原来的１０％。经测量，出射
光功率为０２ｍＷ，光斑聚焦直径ｄ＝１２２×λ／ｄＮＡ＝
１９３μｍ（波长 λ＝６３２８ｎｍ，数值孔径 ｄＮＡ＝０４），
功率密度为６８Ｗ／ｃｍ２，远小于晶化阈值，对测量结
果产生的影响可以忽略不计。扫描电子显微镜为

ＪＥＯＬ公司生产的ＪＳＭ７００１Ｆ型。

２　实验结果与讨论

２１　激光功率密度对晶化效果的影响
对直线上的圆斑中间范围进行喇曼光谱测量，图

８８５
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第３７卷　第５期 周德让　连续氩氪离子激光晶化非晶硅薄膜的研究 　

２为不同激光功率密度下激光照射退火后的喇曼光
谱图。图中曲线ａ～曲线ｈ分别为激光功率密度在
０ｋＷ／ｃｍ２，１３２ｋＷ／ｃｍ２，１４５ｋＷ／ｃｍ２，１５１ｋＷ／ｃｍ２，
１７３ｋＷ／ｃｍ２，１９５ｋＷ／ｃｍ２，２１７ｋＷ／ｃｍ２和２３２ｋＷ／
ｃｍ２时的喇曼线，从图中可以看出，ａ线在４８０ｃｍ－１附
近呈现宽泛的喇曼峰，为非晶硅的特征峰，表明薄膜

为非晶态，没有实现晶化；当功率密度达到１３２ｋＷ／
ｃｍ２时，出现ｂ线，看到薄膜除了在４８０ｃｍ－１附近有宽
峰外，在５２０ｃｍ－１附近处也开始显出峰位，这是晶硅
的峰位，但是峰值较弱。由于功率密度比较低，此时

薄膜内部主要为非晶硅聚集体，还未开始结晶［１４］。

随着激光功率密度的增大，５２０ｃｍ－１附近处的峰越来
越尖锐，当功率密度达到１５１ｋＷ／ｃｍ２，图中对应的喇
曼线ｄ在５２０ｃｍ－１附近已经出现了比较明显的尖峰，
表明薄膜中已有结晶现象产生，功率密度达到了晶化

阈值。随着激光功率密度的增大，图中５２０ｃｍ－１附近
的喇曼线越来越尖锐、半峰全宽越来越窄，峰值强度

也越来越大，表明晶化效果越来越好。

Ｆｉｇ２　ＲａｍａｎｓｐｅｃｔｒａｏｆｌａｓｅｒａｎｎｅａｌｉｎｇＳｉｔｈｉｎｆｉｌｍｓａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｏｗｅｒ
ｄｅｎｓｉｔｙ

继续增大激光功率密度，得到 ２４２ｋＷ／ｃｍ２，
２４９ｋＷ／ｃｍ２和２５５ｋＷ／ｃｍ２处的喇曼线，分别对应
图３中的曲线ｉ，ｊ，ｋ。多晶峰均比较尖锐，峰值也随
着激光功率密度的增大而增大。

Ｆｉｇ３　ＲａｍａｎｓｐｅｃｔｒａｏｆｌａｓｅｒａｎｎｅａｌｉｎｇＳｉｔｈｉｎｆｉｌｍｓａｔｈｉｇｈｅｒｐｏｗｅｒ
ｄｅｎｓｉｔｙ

利用公式 Ｘ＝
Ｉｃ＋Ｉｍ
Ｉａ＋Ｉｃ＋Ｉｍ

计算薄膜的晶化

率［１５］。其中 Ｉａ，Ｉｍ，Ｉｃ分别为４８０ｃｍ
－１（非晶硅特征

峰）、５１０ｃｍ－１（多晶硅特征峰）、５２０ｃｍ－１（单晶硅特
征峰）处经高斯拟合后的相对积分强度。结果如图

４中曲线ａ所示。

Ｆｉｇ４　ＲｅｌａｔｉｏｎｂｅｔｗｅｅｎｃｒｙｓｔａｌｌｉｎｉｔｙｏｆＳｉｆｉｌｍａｎｄｌａｓｅｒｐｏｗｅｒｉｎｔｅｎｓｉｔｙ

可以看到，随着激光功率密度的增大，薄膜的结

晶率总体上呈现逐渐增大的趋势，但当功率密度增

大到一定值的时候，继续增大功率密度，反而出现有

结晶率下降的情况。造成这种现象出现的可能原因

有很多：一方面本实验是在常温空气中进行的，随着

激光功率密度的的增大，薄膜表面结晶的硅被氧化，

降低了其在薄膜中的比重；另一方面，由于激光光斑

为高斯分布的，薄膜表面受热不够均匀，在加热退火

晶化的过程中容易出现热回流与重结晶的状况，也

降低了晶硅的比例［１６］；再者当激光能量密度超过一

定阈值的时候，薄膜也可能出现过冷而再次非晶

化［１７］。

图４中曲线ｂ是薄膜晶化后的相对强度（多晶
峰峰值与半峰全宽的比值）与激光功率密度的变化

关系，从图中可以看出，随激光功率密度的增大，相

对强度值总体上呈现增大的趋势，但不是绝对的正

向增大，中间出现降低现象，这也可能是激光光斑分

布不均匀导致受热不均引起的；当激光功率密度增

大到一定值的时候，继续增大功率密度，相对强度出

现较为明显的下降，这与结晶率的变化趋势对应。

可以得到，激光功率密度过大或过小，都不利于制备

出优质的结晶率高的多晶硅薄膜，功率密度存在中

间的合适值，使得晶化效果达到最佳。

图 ５为激光功率密度分别为 ０ｋＷ／ｃｍ２，
１５１ｋＷ／ｃｍ２，２４９ｋＷ／ｃｍ２和２６８ｋＷ／ｃｍ２时，激光
退火后的ＳＥＭ图。从图中看出，激光照射前，薄膜
表面呈致密的非晶硅颗粒形状，这与喇曼测试结果

一致；当激光功率密度为１５１ｋＷ／ｃｍ２时，出现了多
晶硅颗粒，说明功率密度达到了晶化阈值，这与图２
中的ｄ线吻合；图５ｃ是激光功率密度在 ２４９ｋＷ／

９８５
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　 激　　光　　技　　术 ２０１３年９月

　　

Ｆｉｇ５　ＳＥＭｉｍａｇｅｓｏｆＳｉｔｈｉｎｆｉｌｍｓｕｒｆａｃｅｂｅｆｏｒｅａｎｄａｆｔｅｒｉｒｒａｄｉａｔｉｏｎ
ｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｏｗｅｒｄｅｎｓｉｔｙ

ｃｍ２时的 ＳＥＭ图像，从图中可以看到，视场内有大
面积散落的颗粒，截面尺寸高达４７８ｎｍ，这表明晶化
效果良好，视场上方出现有连体的多晶硅颗粒，这是

由于薄膜融化结晶的过程中，薄膜成核的位置比较

靠近，结晶空间重叠所致；图５ｄ显示激光功率密度
继续升高至２６８ｋＷ／ｃｍ２时，薄膜已经出现烧蚀的
现象，因此激光功率密度不能无限制增大。实验中在

较宽的能量窗口下晶粒尺寸接近４８０ｎｍ，反映了利用
连续激光晶化制备多晶硅的优势：较长时间的温度上

升及较小的冷却梯度，容易制备出大晶粒尺寸的多晶

硅薄膜［１１］。值得注意的是，实验中出现的苹果状的

多晶硅颗粒是其它参考文献中未曾发现的。

２２　衬底对晶化效果的影响
图６是采用石英衬底的硅薄膜退火前后的

ＳＥＭ图像。图６ａ是硅薄膜晶化前的 ＳＥＭ图像，由
图可以看出，石英衬底上的薄膜与普通玻璃衬底上

的薄膜一样由致密的非晶硅颗粒组成；当激光功率

密度增加到１９７ｋＷ／ｃｍ２时，出现了图６ｂ球状的大
晶粒多晶硅颗粒，随着功率密度的增大，颗粒的大小

也逐渐增大，当功率密度达到２４２ｋＷ／ｃｍ２时，晶粒
直径最大为 ４４７μｍ；当激光功率密度达到最大
２７１ｋＷ／ｃｍ２时，晶硅的颗粒直径高达５３８μｍ。由
于衬底与薄膜的热系数差异，及高能量长时间照射

使得薄膜照射区域处于一个高热应力的环境，所以

薄膜会出现图中的皲裂现象［１１］。从结晶的位置可

以看出，部分晶粒是在裂痕之间生长，说明薄膜没有

经历融化的过程，而是直接以固相晶化的方式形成

多晶硅颗粒。ＭＡＶＩ等人［１８］在研究连续激光晶化石

英　　

Ｆｉｇ６　ＳＥＭｉｍａｇｅｓｏｆＳｉｔｈｉｎｆｉｌｍｓｕｒｆａｃｅｏｎｑｕａｒｔｚｇｌａｓｓｓｕｂｓｔｒａｔｅｂｅ
ｆｏｒｅａｎｄａｆｔｅｒｉｒｒａｄｉａｔｉｏｎｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｌａｓｅｒｐｏｗｅｒｄｅｎｓｉｔｙ

衬底和蓝宝石衬底上沉积的氢化非晶硅薄膜时，发

现石英衬底上非晶硅薄膜经历的是固相块状晶化，

而蓝宝石衬底上的非晶硅薄膜则经历完全融化，晶

粒在液相外延生长机制下生长最终形成多晶硅薄

膜。原因在于蓝宝石的热传导率相对较大，激光在

照射晶化的过程中，更多的热量容易从衬底流失，因

此受热较为均匀，温度上升也相对缓慢，薄膜经历较

长时间的融化、成核、结晶的过程；石英衬底则因热

传导能力差，热量在薄膜内部迅速聚集，薄膜温度迅

速升高达到晶化阈值，非晶硅在高温的环境下直接

以固相晶化的形式形成多晶硅颗粒。然而在本实验

中，普通玻璃片的热传导率要低于石英玻璃，在受热

过程中从衬底流逝的热量要小，热量聚集速率较快，

但是从图５中可以看到，薄膜的结晶过程明显是按照
融化成核结晶的过程进行的，并没有经历固相晶化，
这说明热量在薄膜内部的聚集速率也会对结晶机制

产生影响，其值只有在一定范围内才能触发固相结晶

机制。图 ７为激光功率密度在 ０ｋＷ／ｃｍ２（对应 ａ
线）、２４２ｋＷ／ｃｍ２（对应 ｂ线）、２４２ｋＷ／ｃｍ２（对应 ｃ
线）处的喇曼光谱线，由ａ线可知，激光照射前薄膜呈
　　

Ｆｉｇ７　ＲａｍａｎｓｐｅｃｔｒａｏｆｌａｓｅｒａｎｎｅａｌｉｎｇＳｉｔｈｉｎｆｉｌｍｓｏｎｑｕａｒｔｚｓｕｂｓｔｒａｔｅ
ａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｌａｓｅｒｐｏｗｅｒｄｅｎｓｉｔｙ

０９５
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第３７卷　第５期 周德让　连续氩氪离子激光晶化非晶硅薄膜的研究 　

非晶态的，利用如上高斯拟合的方法可以得出薄膜在

２４２ｋＷ／ｃｍ２处的结晶率为５２９３％，２７１ｋＷ／ｃｍ２处
的结晶率为７２５３％。

３　结　论

利用磁控溅射法制备非晶硅薄膜，采用连续氩

氪混合离子激光器在５ｍｓ固定照射时间下对非晶
硅薄膜进行激光退火晶化。实验结果表明，激光功

率密度达到１５１ｋＷ／ｃｍ２时，普通玻璃衬底上的非
晶硅薄膜开始晶化，当激光功率密度上升到

２４９ｋＷ／ｃｍ２时，能够制备出晶粒尺寸高达４７８ｎｍ、
形状呈苹果状的多晶硅薄膜，晶粒是在“完全融化

机制”下结晶生长而成的；激光功率密度值不宜过

小或过大，存在中间的合适值，使得薄膜的结晶率最

高、晶化效果到达最佳；石英衬底上的硅薄膜呈现不

同的晶化过程，当激光功率密度达到 １９７ｋＷ／ｃｍ２

时，非晶硅硅薄膜以固相晶化机制形成大晶粒尺寸

的多晶硅颗粒，激光功率密度达２７１ｋＷ／ｃｍ２时，晶
粒尺寸高达５３８μｍ。采用连续激光晶化法在制备
大晶粒尺寸多晶硅薄膜方面具有明显优势，衬底的

不同又会影响其结晶生长机制。

感谢中国科技大学朱五林老师在磁控溅射实验

中的帮助和指导。
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