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脉冲激光沉积法(PLD)制备InGaN 薄膜的膜厚分布
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LaserDeposition
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摘要:暰目的暱探究脉冲激光沉积法(PLD)制备InGaN薄膜时薄膜的厚度分布规律,以便于能够改善薄膜的均匀

性。暰方法暱在实际情况中,靶材和基片并不平行,取任一无限小面积元近似作为平行靶材时的情况来分析,研究

此处各项等效参数即可得到该处的膜厚。暰结果暱当靶材与基片的倾斜角为0曘时,靶材激光照射点处的法线与基

片相交处的膜厚度最大,以该点为中心,基片两侧膜厚呈对称分布,且越远离基片中心点,膜的厚度越小;当靶材

与基片的倾斜角不为0曘时,基片左右两侧膜厚不对称分布,靠近靶材一侧的薄膜厚度大于远离靶材一侧的薄膜

厚度,倾斜角越大,两侧膜厚的差异越大,膜厚最大的点不在基片中心处,而是偏向靠近靶材的一端,倾斜角越

大,偏离越明显。靶基距增大,所形成的膜厚度均匀性提高,但与靶基距较小时相比,相同时间内沉积的膜厚度

要低得多。暰结论暱PLD制备InGaN薄膜过程中,基片各处上的薄膜受倾斜角和靶基距的影响,厚度不均匀,存
在一个厚度分布。

关键词:InGaN暋太阳电池暋PLD暋膜厚分布

中图分类号:O484.1暋暋文献标识码:A暋暋文章编号:1005飊9164(2017)06飊0556飊05

Abstract:暰Objective暱Inordertoimprovethethicknessuniformity,thethicknessdistributionof
thethinfilmwasinvestigatedbythepulselaserdeposition(PLD)methodtopreparetheIn灢
GaNfilm.暰Methods暱Inpractice,therewasalwaysadeflectionanglebetweentargetandsub灢

strate.Whenanyinfinitesimalareaelementwas
usedasa paralleltarget,wecould getthe
thicknessofthefilm whenwestudiedallthee灢
quivalentparameters.暰Results暱Whentheinclina灢
tionanglebetweenthetargetandthesubstrate
was0曘,thefilmthicknessattheoriginO (The
pointatwhichthenormallineoflaserirradiation
intersectedthesubstrate)waslargest,andthe
filmthicknesswassymmetricalonbothsidesof
thesubstratedistribution,thefartherawayfrom
theorigin O,thesmallerthethicknessofthe
film.Whentheinclinationanglewasnot0曘,the
filmthickness wasasymmetric,thethickness
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nearthetargetsidewaslargerthanthatawayfromthetargetside,andthegreatertheinclina灢
tionangle,thegreaterthedifferencebetweenthetwosidesofthefilmthickness.Correspond灢
ingly,thelargestpointofthefilmthicknesswasnotatthecenterofthesubstrate,whichbi灢
asedtowardtheendofthetarget,thegreatertheinclinationangle,themoreobviousdevia灢
tion.Theuniformityofthefilmthicknesswasimprovedbutthedepositedfilmthicknesswas
muchlowerwhenthetarget飊substratedistanceincreased.暰Conclusion暱Intheprocessofprepar灢
ingInGaNthinfilmsbyPLD,thefilmsonthesubstratewereaffectedbythetiltangleandthe
target飊substratedistance.Thethicknesswasnotuniformandtherewasathicknessdistribu灢
tion.
Keywords:InGaN,solarcell,PLD,filmthickness

0暋引言

暋暋暰研究意义暱随着科技的飞速发展以及人类生产

力的不断进步,如何更好地开发利用资源以解决能源

的巨大需求,成为社会继续发展的一大问题。太阳辐

射到地球上的能量大约是人类能源消耗的几千倍,且
清洁环保,因此太阳能是代替化石能源的优秀选择之

一,如果能够充分利用,能源问题以及化石材料燃烧

引发的环境问题都将迎刃而解。1994年4月,日本

全国的电力公司宣布同意购买个人发电的剩余部分。
同年6月,日本通产省公布了日本21世纪的能源、住
宅、建筑产业的行动方针修改大纲,其中强调了太阳

能发电能起到保护地球环境和代替石油等能源的两

个作用,并且增加了一项政策:给安装太阳能发电系

统的用户提供资金补助[1]。从20世纪90年代以来,
我国在太阳能光伏发电的领域进步比较快,光伏组件

的生产能力在不断的增强,太阳电池的研究已经经历

了几次更新换代,其中,以包括 GaN、AlGaN、InGaN
等在内的栿族氮化物半导体材料的出现,为第三代太

阳电池和紫外探测器的相关研究提供了新的思路[2]。

GaN属于直接宽带隙半导体材料,纤锌矿结构带隙

3.4eV(300K),很适合制作紫外、蓝绿光发射装

置[3]。InxGa1-xN 材料可以通过改变In元素的含

量,实现从InN的带隙到 GaN 的带隙(即0.7~3灡4
eV)的连续可调,用InGaN 材料制备的太阳能电池

的可吸收光波长几乎覆盖整个太阳光谱,这些独特的

宽带隙优势,使 栿 族氮化物适合制备各种颜色的

LED以及全光谱太阳电池[4]。InGaN材料具有光吸

收系数高(达到10-5cm-1)、耐高温、抗辐射性好等

特点,已成为制备太阳电池的理想材料[5]。因此,将

InGaN材料进行不同组分的合理带隙叠层配备,可
以使太阳电池获得较高的光电转换效率。暰前人研究

进展暱国际上Jani等[6]和 Neufeld等[7]采用金属有机

物化学气相沉积(MOCVD)技术制备了 p飊i飊n 型

InGaN/GaN异质结太阳电池,测得太阳电池的外量

子效率分别为43%和63%。虽然所得量子效率较

高,但开路电压约为2V,且太阳电池中InGaN 层的

In组分较低,在15%以下,对应的能带宽度为3eV
以上,只能响应波长小于420nm 的紫外波段入射光

谱。Dahal等[8]用 MOCVD 方法制备了多量子阱

(MQW)型InGaN/GaN 太阳电池,其填充因子为

60%左右,开路电压大约为2V,外量子效率为40%
左右,太阳电池中InGaN 层的In组分高达30%,对
波长大于420nm 的入射光也有很好的响应。脉冲

激光沉积(PLD)实验在20世纪60年代就已开始,当
时利用发明不久的红宝石激光进行。但是一直到20
世纪80年代末激光束外延成功后,它才得到迅速发

展。1987年,美国贝尔实验室利用 KrF激光器成功

制备出高温超导薄膜 YBa2Cu3O7-d
[9]后,PLD 在制

备高温超导体、铁电体等复杂氧化物薄膜方面取得了

极大的成功。随后它被用来制备超硬材料,生物兼容

的耐磨镀层、高聚物、化合物半导体和纳米材料等,并
取得了长足的进展。国内近年来也有一些研究机构

(如中科院半导体研究所、南京大学、厦门大学等)在
开展InGaN太阳电池的基础研究,研究工作包括太

阳电池模拟计算、材料生长和物性表征等,且已有相

关报道[10飊14],但关于InGaN 太阳电池实际制作方面

的研究工作报道较少,只有最近厦 门 大 学 的 Cai
等[13]报道了他们在p飊i飊n型InGaN 同质结太阳电池

上的研究成果,指出降低缺陷密度是成功研制InGaN
太阳电池的关键。暰本研究切入点暱脉冲激光沉积薄

膜过程分为3个阶段:脉冲激光和靶材的相互作用产

生等离子体,等离子体余辉在空间迅速膨胀,等离子

体在基片表面的沉积成膜[15飊17]。等离子体羽辉在膨

胀过程中呈现椭球形状的原因是边界和初始条件决

定的[18]。由于PLD 制备过程中产生的等离子体具

有明显的方向性,速率也不相同,导致在基片各处上

形成的薄膜厚度并不均匀,而是存在一个厚度分布。
因此,如何沉积出大面积的均匀薄膜已成为研究热

点。暰拟解决的关键问题暱利用 Origin软件,模拟
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PLD制备InGaN薄膜时膜的厚度分布,以及不同靶

材飊基片间夹角和靶基距对于膜厚分布的影响,找出

其中的规律。

1暋材料与方法

1.1暋靶材与基片平行时膜厚的分布

暋暋PLD是一种气相成膜方法,在实验上比较容易

实现用聚焦的脉冲激光束,通过成膜腔的光学窗口烧

蚀置于其中的靶材料,使部分靶材料蒸发并高速飞离

靶面,形成羽状等离子体,其中的物质到达衬底后,在
衬底表面迁移、凝聚、成核、最终生长成薄膜。PLD
法制膜时,激光照射到靶材表面产生高温高压且成分

结构复杂的等离子体羽辉,其空间分布形状可用高次

余弦函数cosn毴 来表示[19],毴为相对靶面法线的夹

角,其典型值为5~10,随靶材而异。在此讨论夹角毴
与膜厚d的关系,故将等离子体余辉简化为如图1所

示的阴影部分。在不同物质的蒸发过程中,蒸发源通

常具有不同的形状,而点蒸发源是最简单的蒸发方

式,也最容易进行数学描述和分析。由于激光照射部

分的尺寸非常小,因此,为便于讨论,该过程可以简化

为点蒸发源蒸发制膜的过程。假设靶材与基片完全

平行,激光照射在靶材中心点,激光照射点的法线与

基片相交点设为 O 点,由于以 O 为圆心的某一基片

面上的圆,其圆弧上的所有点所处的环境(到 O 的距

离、到靶材中心的距离)是一样的,所以任取基片上一

条过 O的直线来研究,即可得出基片上的膜厚分布

特性。设 O左侧为负,右侧为正,如图2所示。

图1暋点蒸发源蒸发制膜的过程示意图

暋暋Fig.1暋Diagramoftheprocessofpreparingthefilmby
pointevaporationsource

根据薄膜技术的相关原理可知,在基片任一面积元

dAs 上所沉积的薄膜物质的质量密度为

暋暋dMs

dAs
=Mecos毴

毟h2 , (1)

其中,Me 为空间角毟 内靶材的蒸发总质量,h为靶

基距,毴为基片任一点偏离靶材法线的偏向角,设此

时该点与基片上 O点距离为d,该点薄膜厚度为t,
薄膜密度为氀,则有

暋暋氀t
dMs

氀tdAs
= Me

毟h2· h
h2+d2

, (2)

化简,得:

暋暋t= Me

氀h毟 h2+d2
, (3)

t即为基片上任一点处的膜厚函数。式中,Me/氀毟
为一个定值,其值与InGaN 的特性有关。即薄膜的

厚度t只与靶基距h 以及该点与基片上 O 点的距离

d相关。假设C为相对膜厚,即

暋暋C= 1
h h2+d2

。 (4)

暋暋分别取h =3,4,5时相对膜厚C 的分布,利用

Origin软件绘制拟合曲线。当讨论整个基片面上的

所有点的时候,各点与中心 O 点的距离没有正负之

分,同样利用 Origin软件绘制基片上距离中心 O 点

距离为d的任一点的膜厚分布拟合曲线。

1.2暋靶材与基片不平行时的膜厚分布

暋暋在PLD制备InGaN薄膜的实际操作中,基片和

靶材总是难以保证绝对平行,总会存在一个偏转角

毩,如图2所示。

图2暋基片和靶材在PLD实际操作中存在一个偏转角毩
暋暋Fig.2暋Thereisadeflectionangle毩betweenthesub灢
strateandthetargetintheactualPLD

暋暋假设激光照射点处于靶材中心,过靶材中心垂直

与靶材的直线与基片相交于点 O,基片上 O 点左侧

为正,右侧为负。取基片上任一面积元,则该面积元

可近似作为平行于靶材时来处理,由几何关系不难看

出,该面积元的等效靶基距h曚和等效面积元到靶材

垂线距离d曚分别为h曚=h-dsin毩,d曚=dcos毩,代入

855 GuangxiSciences,Vol灡24No灡6,December2017



前述公式(3)即得基片上任一点的膜厚公式为

暋暋t=
Me

氀毟(h-dsin毩) (h-dsin毩)2+d2cos2毩
。 (5)

同样地,式中Me/氀毟 为一个定值,则当靶材与基片存

在一个偏转角时,其相对膜厚为

暋暋C= 1
(h-dsin毩) (h-dsin毩)2+d2cos2毩

。

(6)

暋暋取h=4,毩分别取0曘,5曘,10曘,15曘,然后利用 Ori灢
gin软件绘制相对膜厚C的分布曲线。

2暋结果与分析

2.1暋靶材与基片平行时膜厚的分布

暋暋从图3和图4容易看出,距离基片中心点 O 越

近,膜的厚度越大;靶基距越大,膜的厚度越小,膜厚

分布越均匀。这说明,当基片与靶材处于平行状态

时,基片上沉积形成的膜存在一个分布规律,靶材激

光照射点处的法线与基片相交的点处形成的膜厚度

最大,以该点为中心,基片两侧膜厚呈对称分布,且越

远离 O点,膜的厚度越小;增大靶基距,薄膜厚度均

暋暋图3暋h=3,4,5时相对膜厚C的分布拟合曲线

暋暋Fig.3暋Thedistributionlikelihoodcurveoftherelative
thicknessCwhenh=3,4,5

暋暋图4暋h=3,4,5时基片上距离中心 O 点距离为d的任

一点的膜厚分布拟合曲线

暋暋Fig.4暋Thedistributionlikelihoodcurveofthefilm
thicknesswhenthedistanceisdfromthepointO

匀性得到提高,但与靶基距较小时相比,相同时间内

沉积的薄膜厚度要低得多。

2.2暋靶材与基片不平行时的膜厚分布

暋暋分析图5可知,当倾斜角为0曘,即靶材平行于基

片时,位于中心点 O的膜厚最大,且基片左右两侧膜

厚呈对称分布;当倾斜角不为0曘,即靶材与基片存在

一个倾斜角时,基片左右两侧膜厚不对称分布,靠近

靶材一侧的薄膜厚度远大于远离靶材一侧的厚度,且
倾斜角越大,两侧膜厚的差异越大;此时膜厚最大的

点不位于中心点 O,而是位于偏向靠近靶材的一侧,
倾斜角越大,偏离越明显。

暋暋图5暋h=4,取毩=0曘,5曘,10曘,15曘时相对膜厚C 的分布

拟合曲线

暋暋Fig.5暋Thedistributionlikelihoodcurveoftherelative
thicknessCwhen毩=0曘,5曘,10曘,15曘,h=4

3暋结论

暋暋在PLD法制备InGaN薄膜的实际操作中,靶材

和基片总会存在一个偏转角,本研究取任一无限小面

积元近似作为平行靶材时的情况来分析,并使用 Or灢
igin软件模拟 PLD 制备InGaN 薄膜时此处各项等

效参数,即可得到该处的膜厚。主要工作及结论

如下:

暋暋1)分析了PLD法制膜时靶材与基片存在倾斜角

时的膜厚分布特性。当倾斜角为0曘,即靶材平行于

基片时,靶材激光照射点处的法线与基片相交的点处

形成的膜厚度最大,以该点为中心,基片两侧膜厚呈

对称分布,且越远离 O 点,膜的厚度越小;当倾斜角

不为0曘,即靶材与基片存在一个倾斜角时,基片左右

两侧膜厚不对称分布,靠近靶材的一侧的薄膜厚度远

大于远离靶材的一侧的厚度,且倾斜角越大,两侧膜

厚的差异越大;此时膜厚最大的点不位于中心点 O,
而是位于偏向靠近靶材的一侧,倾斜角越大,偏离越

明显。

暋暋2)增大靶基距,薄膜厚度均匀性得到提高,但与

靶基距较小时相比,相同时间内沉积的薄膜厚度要低

得多。
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暋暋当然,PLD法制备薄膜也有其缺点和局限性,比
如说烧蚀过程中容易产生肉眼可见的喷射粒子,导致

在薄膜中形成一些颗粒物,难以制备大面积的薄膜。
如果烧蚀产物中粒子的动能过高,可能会对已经形成

的薄膜产生破坏,从而导致相关缺陷激光烧蚀产物在

腔内的溅射对成膜腔的光学窗口有较严重的污染,进
而在一定程度上影响激光的有效利用[20]。其中,膜
厚分布不均匀性是一大难题。改善PLD沉积薄膜的

均匀性,一般从以下几个方面考虑:增大靶距、偏轴沉

积(OFFSET)、激光束扫描、基片扫描、多光束沉积

等[21]。在下一步的研究思路中,计划以分子动力学

为基础,模拟PLD法沉积InGaN薄膜时等离子体余

辉的各项等效参数,或是直接观测激光沉积的InGaN
薄膜的等厚干涉条纹[22],探究膜厚的分 布 规 律。

InGaN薄膜材料的膜厚直接影响到太阳电池的性能,
因此,研究PLD法沉积InGaN薄膜时膜厚的分布规

律,以便于能够降低薄膜的缺陷密度,改善薄膜的均

匀性,具有重要意义。
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