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调整靶衬间距实现纳米犛犻晶粒尺寸的均匀可控
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摘要　采用脉冲激光烧蚀装置，在１０Ｐａ的氩气环境下，在１～６ｃｍ范围内调整衬底与靶的距离沉积制备了纳米Ｓｉ

薄膜。Ｘ射线衍射（ＸＲＤ）谱和Ｒａｍａｎ谱测量均证实，纳米Ｓｉ晶粒已经形成；利用扫描电子显微镜（ＳＥＭ）观测了所

形成的纳米Ｓｉ薄膜的表面形貌。结果表明，随着靶衬间距的增加，所形成的纳米Ｓｉ晶粒的平均尺寸减小（尺寸均

匀性变差），在３ｃｍ时达到最小值（尺寸分布最均匀），而后开始增大（尺寸均匀性变差）。利用蒙特卡罗（Ｍｏｎｔｅ

Ｃａｒｌｏ）方法，对不同靶衬间距下烧蚀产物的输运动力学过程进行了数值模拟，得到与实验结果相同的结论。

关键词　薄膜；纳米Ｓｉ晶粒；脉冲激光烧蚀；ＭｏｎｔｅＣａｒｌｏ模拟；振荡稳定时间
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１　引　　言

纳米Ｓｉ（ｎｃＳｉ）晶薄膜明显的量子发光效应
［１］

以及Ｓｉ成熟的集成工艺使之在大规模光电集成领

域有着诱人的应用前景。在诸多制备纳米晶薄膜的

方法［２，３］中，脉冲激光烧蚀（ＰＬＡ）技术因具有玷污

小和生长速率快等优点，引起了人们的广泛关注［４］。

为了在靶和衬底之间经气相成核反应直接形成纳米

Ｓｉ晶粒，通常在制备过程中引入环境气体。由于纳

米Ｓｉ晶粒的尺寸影响其发光波长，制备尺寸均匀、

平均尺寸可控的纳米Ｓｉ晶粒是实现Ｓｉ激光器的关

键。为达到这一目标，人们努力拓展实现晶粒平均

尺寸可控的途径［５～８］，寻求尺寸均匀分布的纳米Ｓｉ

薄膜的制备方案［９，１０］。然而，调整衬底与靶之间的

距离（靶衬间距），以实现所制备的纳米晶粒的尺寸

可控性和均匀性还罕见系统报道。

当激光烧蚀单晶Ｓｉ靶时，烧蚀产物从靶表面飞

出，与环境气体原子碰撞并向衬底方向传输。由于

平行于靶面的衬底的存在，在靶和衬底之间形成烧

蚀粒子与气体原子的高密度交叠区，并且，随着时间

的推移，交叠区在靶衬间往返振荡，振幅逐渐衰减直

至稳定［１１，１２］。交叠区振荡稳定时间越短，所形成的

纳米Ｓｉ晶粒尺寸越均匀
［１３］。因而，从理论上研究
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靶衬间距对交叠区稳定时间的影响具有重要意义。

本文调整了靶衬间距，在１０Ｐａ的Ａｒ气环境下

制备了纳米Ｓｉ薄膜；对其晶态成分、微结构等特性

进行了系统研究，得到晶粒尺寸及其分布的变化规

律；得到蒙特卡罗（ＭｏｎｔｅＣａｒｌｏ）数值模拟的结果

与实验结果相同的规律。

２　实验方法

实验采用德国 ＬａｍｂｄａＰｈｙｓｉｋ公司生产的

ＸｅＣｌ脉冲准分子激光器，其激射波长为３０８ｎｍ，输

出脉宽为１５ｎｓ，脉冲重复频率为１Ｈｚ，激光能量密

度为４Ｊ／ｃｍ２。当真空反应室的真空度抽至２×

１０－４Ｐａ后，充入所需的惰性气体Ａｒ。在１０Ｐａ环境

气氛下，衬底和靶之间的距离分别为１ｃｍ，２ｃｍ，

３ｃｍ，４ｃｍ，５ｃｍ，６ｃｍ，于玻璃或单晶Ｓｉ衬底上沉

积纳米Ｓｉ薄膜。激光烧蚀电阻率为３０００Ω·ｃｍ的

高纯单晶Ｓｉ靶，沉积过程中衬底没有加温。其中，

在玻璃衬底上的沉积时间为３０ｍｉｎ。使用 ＭＫＩ

２０００型Ｒａｍａｎ谱仪和日本理学公司生产的Ｒｉｇａｋｕ

Ｄ／Ｍａｘ型Ｘ射线衍射谱仪（ＸＲＤ，１２ｋＷ）对所制备

的样品进行分析，以研究薄膜的晶态成分；为了分辨

薄膜中晶粒的尺寸，在单晶Ｓｉ衬底上的沉积时间取

为１０ｍｉｎ，使用荷兰ＦＥＩ公司生产的ＸＬ３０ＳＦＥＧ

场发射型扫描电子显微镜（ＳＥＭ）对制备的样品进

行测量，给出纳米Ｓｉ晶薄膜的表面形貌。

３　实验结果

图１（ａ），（ｂ）分别为不同靶衬间距下制备样品的

拉曼谱和ＸＲＤ谱。图１（ａ）中的Ｒａｍａｎ峰位均偏离

单晶Ｓｉ峰（５２０ｃｍ－１），（ｂ）所示的ＸＲＤ谱中均出现比

单晶Ｓｉ峰展宽的（１１１）峰和（２２０）峰。Ｒａｍａｎ谱和

ＸＲＤ谱均显示，薄膜中形成了纳米Ｓｉ晶粒。对应靶

衬间距１ｃｍ，２ｃｍ，３ｃｍ，４ｃｍ，５ｃｍ和６ｃｍ，峰位分别

在５１９．６ｃｍ－１，５１７．６ｃｍ－１，５１４．８ｃｍ－１，５１６．７ｃｍ－１，

５１８．８ｃｍ－１和５１９．２ｃｍ－１。显然，随着靶衬间距的增

加，峰位先左移，在靶衬间距３ｃｍ后，峰位开始右移。

也就是说，薄膜中所形成的纳米晶粒平均尺寸随着靶

衬间距的增大先减小后增大，３ｃｍ时产生最小的纳米

晶粒。

所制备样品的ＳＥＭ 图像如图２所示。其中

（ａ），（ｂ），（ｃ），（ｄ），（ｅ），（ｆ）分别对应靶衬间距１ｃｍ，

２ｃｍ，３ｃｍ，４ｃｍ，５ｃｍ和６ｃｍ的样品。为了定量考

察所形成纳米晶粒的尺寸分布，对图２中超过１００

个晶粒的尺寸进行了统计，得到平均晶粒尺寸与晶

粒尺寸分布范围随靶衬间距的变化关系如图３所

示。显然，在靶衬间距逐渐增大过程中，所形成的纳

米Ｓｉ晶粒的平均尺寸减小（尺寸均匀性变差），当

３ｃｍ时达到最小值（尺寸分布最均匀），而后开始增

大（尺寸均匀性变差）。

图１ 靶衬间距不同时制备样品的

Ｒａｍａｎ谱（ａ）和ＸＲＤ谱（ｂ）

Ｆｉｇ．１ Ｒａｍａｎｓｐｅｃｔｒｕｍ（ａ）ａｎｄＸＲＤｓｐｅｃｔｒｕｍ（ｂ）ｏｆ

ｔｈｅｓａｍｐｌｅｐｒｅｐａｒｅｄｉｎｔｈｅｔａｒｇｅｔｔｏｓｕｂｓｔｒａｔｅ

ｄｉｓｔａｎｃｅｆｒｏｍ１ｃｍｔｏ６ｃｍ

根据谢乐（Ｓｃｈｅｒｒｅｒ）公式 犇＝
犓λ

βｃｏｓθ
，利用

（１１１）面的数据也可以计算出晶粒的平均尺寸。其

中犓＝０．９，λ为入射 Ｘ射线波长０．１５４０５ｎｍ，β为

衍射峰的半峰全宽（用ｒａｄ表示），θ角为峰对应的

２θ角的一半。基于图１（ｂ）数据，得到对应１ｃｍ，

２ｃｍ，３ｃｍ，４ｃｍ，５ｃｍ和６ｃｍ的靶衬间距，平均晶

粒 尺 寸 分 别 为 １２．８ｎｍ，１２．２ｎｍ，１０．１ｎｍ，

１１．５ｎｍ，１１．７ｎｍ和１２．３ｎｍ。虽然与ＳＥＭ 的统

计结果有些差别，但平均晶粒尺寸随靶衬间距先减

小后增大的变化规律相同。

在本文的讨论中，采用的是１０Ｐａ环境气压，当

沉积条件变化时，必然会产生新的最优靶衬间距。

４　数值模拟结果及分析

ＭｏｎｔｅＣａｒｌｏ模拟可以很方便地处理烧蚀粒子

０９９
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的传输动力学过程，整个输运过程的模拟从离开克

努森（Ｋｎｕｄｓｅｎ）层开始进行。烧蚀原子均匀分布在

以激光烧蚀点为直径的柱体内，分布的长度根据烧

蚀原子的总数而定，原子的初始速度满足 Ｍａｘｗｅｌｌ

Ｂｏｌｔｚｍａｎｎ分布。烧蚀原子以一定初始密度开始膨

胀，假定烧蚀粒子和环境气体原子均为弹性硬球。

Ｈａｎ等
［１１，１２］对Ｈｅ气环境下Ｎｄ∶ＹＡＧ激光烧蚀的粒

子气相动力学过程进行了 ＭｏｎｔｅＣａｒｌｏ模拟，对 Ｈｅ

气环境下Ｎｄ∶ＹＡＧ激光烧蚀的粒子气相动力学过程

进行了数值模拟。结果表明，在靶衬之间形成了烧蚀

粒子与气体原子的高密度交叠区，并且，随着时间的

推移，交叠区在靶衬间往返振荡，振幅逐渐衰减直至

稳定。Ｗａｎｇ等
［１３］的理论工作表明，交叠区振荡稳定

时间越短，所形成的纳米Ｓｉ晶粒尺寸越均匀。

图２ 不同靶衬间距时制备的纳米Ｓｉ薄膜的ＳＥＭ像

Ｆｉｇ．２ ＳＥＭｉｍａｇｅｏｆｔｈｅｓａｍｐｌｅｐｒｅｐａｒｅｄａｔｔｈｅｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔａｒｇｅｔｔｏｓｕｂｓｔｒａｔｅｄｉｓｔａｎｃｅ

图３ 晶粒平均尺寸和尺寸分布范围与靶衬间距的关系

Ｆｉｇ．３ ＡｖｅｒａｇｅｓｉｚｅａｎｄｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｒａｎｇｅｏｆＳｉｎａｎｏｐａｒｉｃｌｅｓ

ｖｅｒｓｕｓｔａｒｇｅｔｔｏｓｕｂｓｔｒａｔｅｄｉｓｔａｎｃｅ

　　在Ａｒ气环境下，采用ＸｅＣｌ准分子激光进行烧

蚀，可以得到不同靶衬间距下交叠区振荡曲线如图４

所示。当峰值和相邻的谷值之差小于初始最高峰值

和最低谷值之差的１０％时，认为振荡达到稳定，定义

相应谷底对应时间为振荡稳定时间。靶衬间距为

１ｃｍ，２ｃｍ，３ｃｍ，４ｃｍ和５ｃｍ时，对应振荡稳定时间

分别为５１．２μｓ，４４．８μｓ，３３．６μｓ，５４．７μｓ和６２．１μｓ，

显然，当靶衬间距为３ｃｍ时，交叠区振荡稳定时间最

短，因而所制备的纳米Ｓｉ晶粒尺寸分布最均匀。

图４ 不同靶衬间距下交叠区的振荡情况

Ｆｉｇ．４ Ｏｓｃｉｌｌａｔｉｏｎｏｆｔｈｅｍｉｘｅｄｒｅｇｉｏｎａｔｔｈｅｄｉｆｆｅｒｅｎｔ

ｔａｒｇｅｔｔｏｓｕｂｓｔｒａｔｅｄｉｓｔａｎｃｅ

　　根据“成核区”模型
［９］，导致晶粒尺寸分布均匀

的原因在于“成核区”范围较窄，而较窄的“成核区”

产生平均尺寸较小的纳米晶粒。从而当靶衬间距为

３ｃｍ时，薄膜晶粒的平均尺寸最小。

５　结　　论

在１０Ｐａ的Ａｒ气氛中，采用脉冲激光烧蚀沉积

技术，制备了纳米Ｓｉ薄膜，采用拉曼，ＸＲＤ 以及

ＳＥＭ技术对样品的晶态成分、表面形貌等特性进行

１９９
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了系统表征。通过不同靶衬间距下结果的比较，可以

得出，选取３ｃｍ的靶和衬底间距值时，所制备的薄膜

晶粒尺寸分布最均匀，平均尺寸最小。这与 Ｍｏｎｔｅ

Ｃａｒｌｏ模拟结果相同。所得结果为实现晶粒尺寸均匀

可控的纳米Ｓｉ薄膜的制备提供了重要依据。
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