
书书书

第３６卷　第１期 中　 国 　激 　光 Ｖｏｌ．３６，Ｎｏ．１

２００９年１月 ＣＨＩＮＥＳＥＪＯＵＲＮＡＬＯＦＬＡＳＥＲＳ Ｊａｎｕａｒｙ，２００９

　　文章编号：０２５８７０２５（２００９）０１０２０５０５
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摘要　利用倍频Ｎｄ∶ＹＡＧ激光器使玻璃基底上沉积的非晶硅薄膜成功实现了晶化。ＹＡＧ激光器的倍频绿光经蝇

眼透镜阵列整形后得到一光强均匀分布的平顶光束，并用此光束对非晶硅薄膜进行扫描晶化处理。分别测量了激

光晶化前后薄膜的拉曼谱和表面形貌。测量结果表明，非晶硅实现了到多晶硅的相变，且晶化处理后表面起伏度

明显增大。根据拉曼谱的数据计算了不同激光能量密度下薄膜的粒度大小和结晶度。结果表明，在一定能量密度

（４００～８５０ｍＪ／ｃｍ２）范围内，结晶膜的晶粒粒度和结晶度随激光能量密度升高而增大。然而能量密度大于

１０００ｍＪ／ｃｍ２后，检测不到明显的多晶硅特征峰。激光能量密度在８５０ｍＪ／ｃｍ２左右可得到最佳晶化效果。
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１　引　言

　　多晶硅（ｐｏｌｙＳｉ）薄膜具有与单晶硅材料相比拟

的高迁移率，同时与传统非晶硅（ａＳｉ）薄膜的生长

工艺相容而易于实现大规模生产，因此在液晶显

示［１］、太阳能电池［２］及微电子器件制造［３］等领域获

得广泛应用。激光晶化是应用比较成熟的一种多晶

硅薄膜制备技术［４］，即先在衬底上低温气相沉积非

晶硅薄膜，再利用瞬间激光脉冲产生的高能量入射

到非晶硅薄膜表面，使其熔融、冷却然后再结晶，从

而实现从非晶硅到多晶硅的转变。在薄膜表层达到

熔化温度的同时可以保证基片的温度低于４５０℃。

因此，这 种 以激光 晶化 为核 心的低 温 多 晶 硅

（ＬＴＰＳ）技术可以采用廉价的玻璃作为基板，使制

造成本和器件能耗得到大幅度降低，具有良好的应

用前景。

激光晶化中最常用的激光源是紫外波段的准分

子激光，制备的多晶硅薄膜晶粒均匀、性能优良。但

是该技术设备昂贵、晶化度对能量密度变化敏感、工

艺的重复性较差。而且，低于１００ｃｍ２／（Ｖ·ｓ）的场

效应迁移率也难以满足高清晰显示的需要。Ｒ．Ｓ．
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Ｓｐｏｓｉｌｉ等
［５］发现晶化中的超级横向生长（ＳＬＧ）现

象，通过精确控制激光能量密度，可获得大尺寸晶粒

从而迁移率提高到３００～４００ｃｍ
２／（Ｖ·ｓ）。然而

ＳＬＧ只对应于一个很小的能量密度范围，制得晶粒

尺寸也不均匀。通过调制光束、改变辐照在非晶硅

薄膜表面的激光能量密度、触发晶粒的横向生长［６］

或者利用光刻技术实现特定位置（如ＴＦＴ沟道）的

可控晶化［７］。很多研究机构开始探索利用更长波长

的激光器来晶化非晶硅［８～１３］。一些实验室利用绿

光制作的薄膜晶体管性能已远超出准分子激光晶化

的水平，迁移率最高可达６９０ｃｍ２／（Ｖ·ｓ）
［１０］，这已

经很接近目前晶硅器件的性能。国内也有采用绿光

制备多晶硅薄膜的报道［１４］。

本文中倍频Ｎｄ∶ＹＡＧ激光器（波长５３２ｎｍ）经

光束整形后得到光强均匀分布的方形光斑，以此对

玻璃上沉积的非晶硅薄膜进行晶化处理，用原子力

显微镜（ＡＦＭ）测试了晶化前后薄膜的表面形貌；并

对不同激光能量密度下晶化薄膜的受激拉曼谱进行

了分析。

２　实　验

采用等离子体增强化学气相沉积（ＰＥＣＶＤ）装

置，先在康宁玻璃衬底上沉积一层５００ｎｍ的ＳｉＯ２，

然后沉积４００ｎｍ 的非晶硅薄膜。然后把样品在

５００℃下热处理２ｈ退氢。

图１ 激光晶化装置示意图

Ｆｉｇ．１ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆｌａｓｅｒ

ｃｒｙｓｔａｌｌｉｚａｔｉｏｎａｐｐａｒａｔｕｓ

退氢后的样品用 Ｎｄ∶ＹＡＧ固体激光倍频后的

绿光（波长５３２ｎｍ）诱导晶化。Ｎｄ∶ＹＡＧ由脉冲氙

灯抽运，并在腔内放置倍频晶体磷 酸 二 氘 钾

（ＤＫＤＰ），实现 Ⅱ 类相位匹配倍频。脉冲宽度

１０ｎｓ，重复频率３０Ｈｚ，对于５３２ｎｍ单脉冲输出最

大能量约２００ｍＪ。实验装置图如图１所示。激光先

经由两个透镜组成的望远镜扩束系统，然后用蝇眼

透镜阵列整形。利用ＣＣＤ分别接收整形后经分束

器分束衰减的光束，并用波面分析仪测量其空间分

布均匀性。成像位置的均匀化光斑投射到非晶硅薄

膜上。样品放置在由一维步进电机控制的载物台

上，以实现对非晶硅薄膜的扫描晶化处理。然后用

原子力显微镜测量晶化处理前后的表面形貌。用

ＪｏｂｉｎＹｖｏｎ公司的ＬａｂＲａｍ１Ｂ显微拉曼光谱仪测

量激光晶化后薄膜的拉曼谱（激发源为 ＨｅＮｅ激光

器，光栅条纹数１８００条／ｍｍ）。

３　结果与讨论

３．１　倍频犢犃犌激光的光束整形

激光束光强的均匀化程度对于多晶硅薄膜的制

备至关重要，会直接影响到薄膜晶粒的均匀性以及

工艺的可重复性。与准分子激光相比，倍频 Ｎｄ∶

ＹＡＧ激光的光束质量要好一些，但是由于相干长度

较长而易于产生干涉效应，因此激光斑光强的空间

分布很不均匀。这给光束均化整形带来了难度。

ＴａｔｓｕｋｉＯｋａｍｏｔｏ等
［１５］使用柱面镜和波导板系统对

倍频Ｎｄ∶ＹＡＧ激光在一维方向上均匀化整形，可是

光路复杂，调节困难。本实验中用一级蝇眼系统实

现了效果良好的二维光强均化光束整形。图２分别

为整形前后像面光斑强度的空间分布图。可以看

到，倍频ＹＡＧ激光的光斑并不是常见的高斯形分

布，而是类似同心圆环状，且分布极不均匀，这应该

是由于激光多模输出且相互干涉造成的。在经过蝇

眼透镜系统整形后，光束在成像面形成一个５ｍｍ×

５ｍｍ的正方形光斑。在二维方向上的光强都近似

呈平顶形分布。由于扫描晶化只需要一维方向光强

平顶分布，因此可用狭缝光阑或柱面镜聚焦得到细

条形光斑。

图２ ２ωＮｄ∶ＹＡＧ激光整形前后的光斑

Ｆｉｇ．２ Ｂｅａｍｐｒｏｆｉｌｅｓｏｆ２ωＮｄ∶ＹＡＧｌａｓｅｒｂｅｆｏｒｅａｎｄ

ａｆｔｅｒｓｈａｐｉｎｇ

衡量光束均匀性最为量化和全面的指标是平顶

因子犉。其原理是根据不同加工窗口下的光斑能量

分数，作出归一化的能量分数－能量密度曲线
［１６］，

曲线下的积分面积就是平顶因子。平顶因子越接近

６０２
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１，光束均匀性越好。实验中整形前后的犉因子分

别为０．３０４和０．８９６。可以看到整形后的犉值有很大

提高。整形后均匀化像面接收光强分布起伏小于

４％。如果缩小光斑面积，选取整形后靠近光斑中心

大小约４ｍｍ×４ｍｍ的光束，其平顶因子可达０．９１

以上。

３．２　表面形貌图

图３给出了沉积在玻璃上的非晶硅薄膜在激光

能量密度为６５０ｍＪ／ｃｍ２晶化处理前后的表面ＡＦＭ

形貌 图。使 用 的 是 ＮａｎｏｓｃｏｐｅＩＩＩａ Ｍｕｌｔｉｍｏｄｅ

ＡＦＭ（ＤｉｇｉｔａｌＩｎｓｔｒｕｍｅｎｔｓＩｎｃ．，Ｕ．Ｓ．Ａ．），扫描范

围均为５μｍ。可以看到激光晶化前的表面较为平

整，而晶化后的薄膜表面颗粒明显增大。表面最大

高度由原来的３３．９ｎｍ增大到６５．０ｎｍ。除了表面起

伏度增大外，其均匀度也比晶化前有很大变化，均方

根（ＲＭＳ）粗糙度由晶化前的３．３ｎｍ增大为６．５ｎｍ，

几乎增加到原来的两倍。颗粒度不均应该是来自于

激光聚焦面的能量密度的不均匀；也可能是脉冲激

光结束后，多晶硅颗粒没能够充分长大和迁移而造

成颗粒的局域化。

图３ 激光晶化处理前后的薄膜表面ＡＦＭ形貌图

（ａ）激光处理前；（ｂ）激光处理后（６５０ｍＪ／ｃｍ２）

Ｆｉｇ．３ ＡＦＭｉｍａｇｅｓｏｆａＳｉｓｕｒｆａｃｅｂｅｆｏｒｅａｎｄａｆｔｅｒｌａｓｅｒ

ｓｃａｎｎｉｎｇ．（ａ）ｕｎｔｒｅａｔｅｄ；（ｂ）ｔｒｅａｔｅｄｂｙｌａｓｅｒ

　　　　　　ｆｌｕｅｎｃｅｏｆ６５０ｍＪ／ｃｍ２

３．３　拉曼谱测试

拉曼散射谱被广泛用来研究非晶及多晶物质的

微观结构［１７～２０］。通过研究其声子态激发的相对强

度分布，可以比较方便地确定薄膜内部晶格有序度

及晶粒尺寸。图４对应于同一薄膜样品在激光晶化

处理前后的拉曼谱。可以看到非晶硅薄膜有三个比

较明显的峰位，在频移３００ｃｍ－１附近的峰对应于纵声

学声子（ＬＡ）的散射峰，３８５ｃｍ－１是纵光学声子（ＬＯ）

散射峰，４８０ｃｍ－１附近的则是类横光学声子（ＴＯ）散

射峰。激光辐照后，ＬＯ和ＴＯ峰的强度明显减弱，

而且在５１０～５２０ｃｍ
－１之间出现了锐峰，这说明非

晶硅中出现晶化现象。这个锐峰对应于多晶硅晶粒

的ＴＯ声子散射，反映了多晶硅的尺寸效应
［２１，２２］。

图４ 激光晶化前后薄膜的拉曼谱

Ｆｉｇ．４ Ｒａｍａｎｓｐｅｃｔｒａｏｆａｍｏｒｐｈｏｕｓｓｉｌｉｃｏｎｂｅｆｏｒｅ

ａｎｄａｆｔｅｒｌａｓｅｒｔｒｅａｔｍｅｎｔ

图５ 不同能量密度激光晶化的多晶硅拉曼谱

Ｆｉｇ．５ ＲａｍａｎｓｐｅｃｔｒａｏｆｐｏｌｙＳｉｃｒｙｓｔａｌｌｉｚｅｄｂｙ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｏｆｌａｓｅｒｆｌｕｅｎｃｅｓ

　　进一步对晶化薄膜的拉曼谱研究发现，激光能

量密度变化对ＴＯ峰位、半峰全宽（ＦＷＨＭ）、晶粒

大小有很大影响。图５为不同能量密度激光对薄膜

晶化处理后的强度归一化拉曼谱。由图中数据可得

到所对应的ＴＯ模所对应的锐峰位置和半峰全宽的

变化，如表１所示。可以看到，随着激光能量密度加

大，多 晶 硅 的 ＴＯ 峰 位 逐 渐 向 表 征 晶 体 硅 的

５２０ｃｍ－１处移动，而且半峰全宽也逐步减小，峰形也

趋于对称分布。这说明薄膜中晶硅的成分在逐步加

大。这一现象与利用固相晶化、准分子晶化等技术

得到的纳晶、多晶硅薄膜中观测到的现象相符，被普

遍认为是来源于犪Ｓｉ∶Ｈ中镶嵌的纳晶硅结构的声

７０２
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子限制效应［２２］。理论上，Ｒｉｃｈｔｅｒ等
［２３］声子限制模

型可以比较成功地用于解释物质微结构中的各种拉

曼频移现象。这一模型指出，多晶硅拉曼谱中的

ＴＯ峰向低频方向移动并在低频方向非对称展宽现

象，是伴随着多晶硅晶粒尺寸的减小而出现的。

表１ 不同激光能量密度下多晶硅拉曼谱的分析结果

Ｔａｂｌｅ１ ＡｎａｌｙｔｉｃａｌｒｅｓｕｌｔｓｆｒｏｍｔｈｅＲａｍａｎｓｐｅｃｔｒａｏｆｐｏｌｙＳｉｃｒｙｓｔａｌｌｉｚｅｄｂｙｖａｒｉｅｄｌａｓｅｒｐｏｗｅｒ

Ｌａｓｅｒｆｌｕｅｎｃｅ／（ｍＪ／ｃｍ２） ＴＯｐｅａｋｓｈｉｆｔ／ｃｍ
－１ ＦＷＨＭ／ｃｍ－１ Ｇｒａｉｎｓｉｚｅ／ｎｍ Ｃｒｙｓｔａｌｌｉｎｅｆｒａｃｔｉｏｎ／％

４００ ５１１．７ ５７．９ ３．１ ３６

５００ ５１２．８ １２．４ ３．３ ４４

６５０ ５１４．８ １０．８ ３．９ ５７

８５０ ５１７．９ ８．３ ６．２ ８５

　　这里利用公式Δ犱＝２π
犅

Δ狑槡 ＴＯ

计算出了不同

能量密度激光处理后薄膜拉曼谱所对应的晶粒大

小［２４］。其中Δ犱为晶粒大小，Δ狑ＴＯ 为多晶硅ＴＯ峰

位与晶硅５２０ｃｍ－１的差距，犅＝２．２４ｎｍ２／ｃｍ。不同

能量密度所对应晶化度的计算结果如表１所示。可

以看到，在４００～８５０ｍＪ／ｃｍ
２范围内随着激光能量

密度的增加，ＴＯ峰向高频位置移动，晶粒尺寸也逐

渐增大，这与声子限制模型的结论定性一致。

图６ 能量密度６５０ｍＪ／ｃｍ２ 时多晶硅薄膜的拉曼谱

Ｆｉｇ．６ ＲａｍａｎｓｐｅｃｔｒｕｍｏｆｐｏｌｙＳｉｔｈｉｎｆｉｌｍｃｒｙｓｔａｌｌｉｚｅｄ

ｗｉｔｈｌａｓｅｒｆｌｕｅｎｃｅｏｆ６５０ｍＪ／ｃｍ２

由以上拉曼谱可以断定，经激光处理后的薄膜

其实只有部分发生了晶化相变。对于这样非晶与微

晶相互镶嵌的网络结构，通过高斯或洛伦兹曲线对

其拉曼谱拟合的方法，可以近似得出薄膜内的结晶

化程度 ［２５］。如图６所示，图中“○”为实验测得的数

据，虚线为４８０ｃｍ－１，５１０ｃｍ－１，５２０ｃｍ－１附近的高

斯曲线，实线为拟合后的曲线。把混合相４００～

６００ｃｍ－１范围内拉曼谱的 ＴＯ 峰分解成三个峰，

４８０ｃｍ－１左右一个，代表非晶相ａ；５２０ｃｍ－１左右一

个，代表晶相ｃ；然后５１０～５１５ｃｍ
－１之间一个中间

峰，代表晶粒较小的纳晶相 ｍ。晶化度可以通过公

式狆＝
犐ｃ＋犐ｍ

犐ｃ＋犐ｍ＋σ犐ａ
求出，结果如表１所示（式中σ

取１，犐ａ，犐ｍ，犐ｃ分别为４８０ｃｍ
－１，５１０ｃｍ－１，５２０ｃｍ－１

附近分解后高斯曲线的积分强度）。

当能量密度高于１０００ｍＪ／ｃｍ２ 时，晶化处理后

的薄膜检测不到明显的多晶硅特征峰。可以推断是

由于激光能量密度超过了完全融化阈值（ＦＭＴ）出

现过冷而使薄膜再次出现了非晶化现象［２６］。

４　结　论

利用蝇眼透镜阵列把倍频 Ｎｄ∶ＹＡＧ激光整形

为光强平顶分布的光束，并使之对玻璃衬底上沉积

的非晶硅薄膜扫描晶化。整形后的像面光斑光强起

伏度小于４％，平顶因子达到０．９。ＡＦＭ表面形貌图

显示晶化处理后薄膜表面起伏度明显增加。拉曼谱

表明不同能量密度的激光对薄膜的晶化度和晶粒大

小 有 很 大 影 响。 激 光 能 量 密 度 在 ４００ ～

１０００ｍＪ／ｃｍ２间存在一个最优值。能量密度约

８５０Ｊ／ｃｍ２时，晶粒最大且晶化程度最高。目前ＬＤ

抽运的高重复频率全固态激光器具有效率高、结构

紧凑、性能稳定等优点，如果以之取代本实验中脉冲

氙灯抽运的ＹＡＧ激光器，有望取得更好的结晶效

果。
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