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脉冲激光烧蚀沉积 *+,-薄膜的研究!
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提要 用 ".$ +?的 8=M准分子脉冲激光烧蚀 *+,-靶材沉积 *+,-薄膜。靶采用多晶 *+,-片，衬底采用抛光 N7OB
（’!!）。衬底预处理采用化学刻蚀和高温处理。原子力显微镜（OMJ）观察显示在 N7OB（’!!）沉积的 *+,-薄膜的平
均粗糙度为 ) P . +?。Q射线衍射（QR;）结果表明 *+,-薄膜（.!!）峰的半高宽（MS2J）为 !T.U P !T#U。对激光烧蚀
团束的四极质谱分析表明烧蚀团束主要由 *+，,-和 ",-组成，并由此推断 *+,-薄膜的二维生长模式。
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’ 引 言

自 &! 年代末以来，宽禁带!%"族半导体一直
被认为是制作发射蓝色和绿色可见光激光二极管和

光发射二极管最有希望的材料［’ P )］。目前，!%"族
化合物薄膜主要是通过分子束外延（J/‘）和金属有
机化学气相外延（JWab‘）合成［. P (］。由于实验设备
的昂贵和复杂，以及一些技术问题难以克服，如：氮

的掺杂浓度不够高，欧姆接触难以实现等，因而有必

要探索新的薄膜合成方法。脉冲激光烧蚀法沉积薄

膜（b5O;）是近年来被广泛研究的一种新的薄膜合
成方法。同 J/‘和 JWab‘相比，它的主要特点在
于：（’）非平衡态激光烧蚀产生的高密度羽状等离
子体可将靶材料组份无失真地传送至沉积薄膜的衬

底（尤其对多元化合物难熔材料）；（"）由于激光烧
蚀在瞬间完成，避免了高温熔化过程，有利于消除杂

质玷污；（)）激光烧蚀产生的等离子体具备一定动
能，可以使薄膜在较高的气压和较低的衬底温度下

进行生长，有利于提高氮的掺杂效率；（.）由于可以
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方便地控制激光脉冲能量和频率，因而使用多靶转

换在一个系统即可实现原位多层异质结构和金属电

极的生长，大大简化了实验装置和操作过程；（!）对
真空度要求较低，可大大减少设备的费用。

最近两年，国外已经有报道用 "#$% 方法生长
&’()，&’(薄膜［*，+］。尽管如此，薄膜的许多生长条
件和合成机理仍不清楚，有必要对实验条件和生长

机理进行进一步的摸索和研究。

本文采用 "#$% 法在 ,-$.（/00）衬底上生长
&’()薄膜。着重研究了衬底预处理对薄膜质量的
影响，并结合四极质谱讨论了薄膜的生长机理。

1 实验方法

本实验采用 234（波长 15+ ’6，脉宽 10 ’.）准分
子脉冲激光烧蚀 &’()多晶靶，烧蚀产生的羽状等离
子体沉积于 ,-$.（/00）衬底。&’()多晶靶（&’ 7 () 8
/ 7/）可按不同转速旋转。激光通量和脉冲频率分别
为 ! 9 : ;61 和 ! <=，沉积速率约为 / > !!6 : ?。,-$.
（/00）衬底放置在一个加热的基座上。衬底的表面
同靶表面平行，距离为 * ;6。在 &’()薄膜沉积之前
需对基底进行预处理以去除表面氧化层。衬底预处

理采用两种方法。第一种方法是用 <1(@5 7 <1@1 7
<1@ 8 /75 7 10的溶液对 ,-$.（/00）衬底刻蚀 ! 6A’，
刻蚀前后分别用乙醇和去离子水清洗；第二种方法

是用乙醇和去离子水清洗后在 /BB C /0D E "-高真空
下用 E00F高温加热 /0 6A’。&’()薄膜在氮气环境
中生长。沉积时间通常为 5! 6A’，薄膜厚度约 /!6。
在同一真空室的另一个方向还安置了一个

&’()旋转靶。该靶的靶平面正对着四极质谱分析
室。当激光烧蚀 &’()靶材时，通过四极质谱仪可以
获取烧蚀产物的质谱。

B 结果与讨论

我们用 $4G以接触方式观察 &’()薄膜的表面
形貌。所有的样品显示了非常平整的表面，因为它

们可以用 /!6的扫描尺寸进行观察。在氮气压为
/BB C /0D B "-和衬底温度高于 100F时，薄膜最为平
整。当氮气压高于 /BB C /0D 1 "- 或衬底温度低于
100F时，薄膜将会变得较为粗糙（粗糙度为几十纳
米）；而当氮气压低于 /BB C /0D 5 "-时，薄膜中的大
颗粒（尺寸大于几十纳米）密度将增加（可达 /0+

;6D 1）。图 /给出了氮气压为 /BB C /0D B "-和衬底

温度为 100F时在两种预处理方法处理后的 ,-$.
（/00）衬底上沉积的 &’()薄膜表面形貌。$4G的三
维分析给出了图 /（!）和（"）所示样品的表面平均
粗糙度分别为 BH+ ’6和 5H! ’6。大范围的扫描可
以发现薄膜表面大颗粒的密度低于 /0E ;6D 1。大大

低于文献［*，+］报道的 /0+ ;6D 1。

图 / 原子力显微镜观察到的 &’()薄膜表面形貌
,-$.（/00）衬底经过化学刻蚀（!）和高温处理（ "）

4AI>/ $4G 6J3K?JLJIA). JM &’() N?A’ MAL6. I3JO’
J’ ,-$.（/00）
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TU%（使用 VP 2!射线）被用来分析 &’()薄膜的
晶体质量。当氮气压为 /BB C /0D B "-和衬底温度高
于 100F时，可以获得较好的 &’()外延层。图 1 给
出了在氮气压为 /BB C /0D B "-和衬底温度为 100F
时经过不同方法预处理过的 ,-$.（/00）衬底上沉积
的 &’()薄膜的（500）衍射峰。从图 1可以看到（500）
峰的半高宽（4W<G）在 0 >5X Y 0 >!X之间。
为了了解 &’()薄膜的生长机理，用四极质谱仪

分析了激光烧蚀产物的成分。四极质谱仪的探头同

&’()靶的距离大约为 * ;6。在四极质谱仪的探头
上安装有电离装置，因而可以探测到中性粒子。图

B给出了一个典型的激光烧蚀 &’()多晶靶所产生
的羽状等离子体的质谱。由于我们在四极质谱仪的

探头上加了电离电压，故所有烧蚀产物都可被探测

到。从图 B可以得出激光烧蚀产生的羽状等离子体
主要由中性或（和）电离态的 &’，()和 1()构成。在
探头的电离电压降为 0时，&’，()和 1()的强度减少
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!"#，这时，探测到的主要是离子，因而推断距靶 !
$%处的烧蚀产物中中性粒子占 !"#。这是由于在
等离子体向前运动过程中，碰撞将引发电荷交换从

而导致离子中和，使得大量离子转化为中性原子。

这里，&’(的产生主要是由于当靶的最外层为 ’(时，
悬空的 ’( 键使它们倾向于形成二聚物以降低势
能［)］。

图 & 经过不同衬底预处理后生长的 *+’(薄膜的
,射线衍射谱的（-""）峰
.：化学刻蚀；&：高温处理

/012 & ,34 56($789 :; *+’(（-""）6(9<5 :; *+’( 7=0+ ;0>%5
18:?+ :+ @9A5（.""）5BC57897(5 ?07= D0;;(8(+7 68(78(97%(+7

.：$=(%0$9> (7$=0+1；&：=01=E7(%6(897B8( =(970+1

图 F 激光烧蚀团束的质谱（实验条件同图 .和图 &）
/012F G955 56($789 :; 7=( 9C>970:+ 6>B%( ?07= 7=( 59%(
(H6(80%(+79> $:+D070:+5 95 7=:5( 0+ /012. 9+D /012&

由于沉积到衬底的烧蚀产物主要是中性和电离

态的*+，’(和&’(，没有大的原子团簇（三个以上）

存在，大大降低了三维生长的可能性，因而我们认为

薄膜是以二维方式生长，即一层 *+或一层 ’(交替
生长。所以，沉积的 *+’(薄膜可以形成较好的异质
外延层。

- 结 论

我们用 &-I +%J8/ 准分子脉冲激光溅射多晶
*+’(靶在 @9A5（.""）衬底上沉积 *+’( 薄膜。衬底
预处理采用化学刻蚀和高温处理。A/G 观察显示
在 @9A5（.""）沉积的 *+’(薄膜的平均粗糙度为 F K
- +%。,34结果表明 *+’(薄膜主要由外延层构成，
其中（-""）峰的 /LMG为 " 2 -N K " 2 ON。对激光溅射
团束的四极质谱分析表明溅射团束主要由 *+，’(和
&’(组成，并由此推断 *+’(薄膜是以二维方式生长
的。
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