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摘要 随着脉冲激光器的飞速发展和成本下降,利用脉冲激光沉积制备高性能薄膜逐渐成为近年来的一个研究热

点,被广泛应用于多个领域。本文首先概述了脉冲激光沉积的基本原理和特点;然后从材料体系的角度系统地综

述了近年来脉冲激光沉积高性能薄膜的研究现状,详细地介绍了脉冲激光沉积制备的金属薄膜、合金薄膜、碳薄

膜、化合物薄膜以及复合薄膜的工艺、结构、形貌和性能特点,继而对薄膜沉积技术在光电、新能源、生物、超导、电
子封装等重点和新兴领域的应用现状进行介绍;最后对脉冲激光技术制备高性能薄膜进行了总结和展望。
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1 引  言

近年来,由于脉冲激光技术的发展日趋成熟,脉
冲激光沉积(PLD)在薄膜制备领域的应用已经成为

研究的热点。由于脉冲激光具有高能量峰值以及短

脉宽,烧蚀靶材时会溅射出大量复杂的微纳粒子形

成等离子体,等离子体在真空或背景气体中经过定

向膨胀后到达基底,在基底上形成产物,因此利用

PLD技术可以在基底上沉积特定成分和微纳结构

的薄膜。PLD技术随着激光技术的进步和激光沉

积机理研究的深入而不断发展。自1965年Smith
等[1]第一次利用红宝石激光器沉积半导体和介电薄

膜,人们开 始 了 对 PLD 技 术 应 用 的 探 索。直 到

1987年贝尔实验室用PLD技术制备具有高温超导

特性的Y-Ba-Cu-O薄膜[2-3],PLD技术才开始受到

重视并蓬勃发展起来。目前,PLD技术已经成为最

好的薄膜制备技术之一[4]。
利用PLD技术制备薄膜具有非常好的可控性

和可设计性。利用PLD的保组分性[5-6],通过设计

和控制靶材成分可以设计薄膜的成分,制备出成分

十分复杂且精确可控的薄膜;通过控制激光能量密

度,可以控制薄膜的颗粒尺寸;通过控制背景气压,

可以控制薄膜的疏松度、形貌以及背景气体元素的

掺杂量;通过控制背景气体的种类,可以控制沉积过

程中等离子体与背景气体分子的反应;通过控制基

底材料的类型、晶格取向以及基底温度,可以控制薄

膜的晶体结构和晶格取向,实现单晶[7]、多晶[8]、非
晶[9]等多种晶体结构薄膜的制备;通过对沉积倾斜

角度的控制,可以控制一些纳米柱、纳米线薄膜的生

长。另外,PLD可以在室温下进行沉积[10-11]。因

此,PLD技术在薄膜制备方面具有较大的优势。
 

对于PLD机理的研究已经相对成熟,近10年

来该领域最前沿的研究主要集中在薄膜材料的制备

及应用上。从应用领域来看,涵盖了光电、传感、生
物、超导、新能源、摩擦学、催化、电子封装等领域;从
材料形式来看,有零维量子点掺杂[12-13]、一维纳米线

(棒)[14-15]、二维薄膜[16-17]、三维厚膜[18-19]等材料形

式;从材料种类来看,主要涵盖了金属薄膜、合金薄

膜、碳薄膜、化合物薄膜、复合材料薄膜等;从薄膜的

微纳结构来看,有致密结构薄膜、疏松结构薄膜、复
合结构薄膜等。现有研究表明利用PLD技术制备

的薄膜材料拥有十分庞大的体系。
本文首先概述了PLD的基本原理和特点;然后

从材料体系的角度重点对近10年来PLD制备高性
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能薄膜材料的前沿研究进行系统综述,进而对PLD
制备高性能薄膜材料的主要应用领域和新兴应用研

究进行总结;最后指出了PLD技术在薄膜制备领域

的优势和所面临的挑战,并对PLD薄膜技术的发展

方向进行了展望。

2 PLD基本原理和特点概述

目前,激光镀膜技术主要有激光辅助化学气相

沉积(LCVD)技 术[20]、基 质 辅 助 脉 冲 激 光 蒸 发

(MAPLE)技术[21]以及PLD技术。LCVD的特点

是在激光作用下基底表面的气体发生化学反应形成

薄膜,相比于传统的化学气相沉积,LCVD有着低温

沉积、与基底结合力强等优势;然而受限于气体前驱

物材料,目前LCVD制备的薄膜材料和应用相比于

PLD较为有限。MAPLE的基本原理是将材料在

挥发性溶剂中稀释,然后将溶液冷冻并用脉冲激光

照射沉积形成薄膜,MAPLE适合于沉积聚合物、生
物材料等PLD技术难以制备的有机高分子薄膜。

PLD的原理与上述两种激光镀膜技术不同。
图1为PLD的基本原理示意图[4],其基本过程可以

描述为:一束高能量的脉冲激光在透镜的聚焦下,通
过真空腔体的入射窗聚焦到靶材表面,在焦点处激

光与靶材相互作用,产生汽化、离化、相爆炸等效应,
在靶材表面烧蚀产生离子、电子、原子和原子团簇等

粒子,这些粒子继续与激光相互作用并在腔体中进

行定向膨胀,形成局域化高温高压的椭球状等离子

体羽辉(T>104
 

K)。在等离子体的膨胀过程中,伴
随着粒子间的相互碰撞、与腔体内气体分子的碰撞

等作用,这些粒子在经过一系列的作用之后到达基

底表面,大量粒子在衬底上经过形核和生长,最终形

成具有特定成分和结构的沉积产物[5]。

图1 PLD基本原理示意图[4]

Fig 
 

1 Schematic
 

of
 

PLD
 

fundamental 4 

PLD的工艺过程较为简单,而其物理过程十分

复杂。PLD的物理过程主要可分为激光与靶材的

相互作用、等离子体的空间演化、被溅射物质在基底

表面沉积[5]。其中激光与靶材的相互作用涉及到各

种类型的脉冲激光(不同波长、脉宽等)与各种靶材

(金属、无机非金属、复合材料等)之间的高能瞬态相

互作用,涉及到的物理理论包括双温模型[22]、热传

导模型[23]、库仑爆炸模型[24]、相爆炸模型[25]、热弹

性模型[26]等。等离子体的空间演化也是复杂的动

力学过程[27-28],尤其值得注意的是,在等离子体中存

在一个厚度仅为几个气体分子平均自由程的区域

Knudsen层,当激光烧蚀靶材时,从靶材表面溅射出

的粒子密度可达1016~1027
 

cm-3,如此高密度的粒

子在距离靶材表面约几个气体分子平均自由程的区

域内发生充分的相互碰撞,各种不同能量粒子的速

度在很短的时间内发生了调整和重分布并趋于一

致[5]。Knudsen层的存在是PLD具有保组分性的

根本原因,使得沉积的薄膜成分能够与靶材保持一

致[5]。等离子体的物质空间分布通常是cosn
 

θ的形

式,若定义归一化的分布函数Z(θ),则

Z(θ)=
(n+1)
2π cosn

 

θ, (1)

式中:θ为相对于法线方向的夹角;n 值和靶材的种

类有关,约为4~11[29]。等离子体中不均匀的物质

空间分布使得大面积均匀化的PLD成为挑战。最

后,当被溅射物质到达基底表面时,由于基底性质、
温度等因素的不同,其在基底上的吸附、形核和生长

行为也会直接影响最终沉积层的结构和形貌[30]。

PLD制备高性能薄膜拥有非常多的优势,其特

点总结如下:

1)
 

PLD制备的薄膜材料类型非常广泛。由于

高能量密度的激光可以烧蚀大多数材料,包括难融

材料和特殊材料,并且材料之间还可以组合成复合

材料,这又大大提高了可制备材料体系的丰富度,因
此脉冲激光制备的薄膜材料几乎不受材料类型的限

制,拥有十分庞大的材料体系。

2)
 

PLD制备的薄膜结构和形貌可控。PLD可

以通过控制激光能量密度、背景气压、背景气体种

类、基底材料种类、基底温度、沉积倾斜角度等参数

实现对产物结构和形貌的控制,实现不同晶体结构、
不同疏松度形貌、不同颗粒形状尺寸薄膜的制备,这
使得薄膜性能具有非常好的可调控性。

3)
 

利用PLD的保组分性能够很容易地实现薄

膜成分控制,易获得期望化学计量比的多组分薄膜,
有利于制备多元复杂化合物和合金薄膜。

4)
 

薄膜生长所需的基底温度相对较低,且与基

底结合力强。由于高能量密度的脉冲激光轰击的原

子(离子)具有很高的能量,不需要很高的基底温度

就可以在基底表面自由迁移[6],因此与传统方法相
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比,PLD的薄膜生长温度明显更低,甚至可以在室

温下沉积高质量的薄膜,在不耐高温的柔性基底上

沉积薄膜以制备柔性器件。

5)
 

沉积效率高。文献[31]中所报道的PLD沉

积效率可达10
 

μm/min以上。
综上所述,从PLD的基本原理和特点来看,其

具有较为简单的工艺过程和复杂的物理过程,每个

过程的改变都会对薄膜沉积产生影响,从而影响薄

膜的性能,这也使得PLD制备薄膜工艺多变且可控

性强,进而使PLD制备的薄膜具有丰富的材料体

系,并得以广泛应用。

3 PLD 技术制备高性能薄膜研究

进展

3.1 金属薄膜

金属薄膜材料是成分最简单的薄膜材料之

一,制备时只须控制薄膜的颗粒尺寸、形貌、厚度

等参数,并避免其被氧化,研究者们也常常利用金

属来研究沉积参数对薄膜结构和形貌的影响。由

于脉冲激光烧蚀靶材的过程是高能量输入的过

程,在制备时靶材极易被氧化,因此制备金属薄膜

材料时大多数都在高真空下或惰性气氛下进行,
对于一些活泼性很弱的金属,在大气下也可以进

行沉积。目前,PLD制备的金属薄膜比较常见的

是金、银、铜等活泼性较弱的金属,当然也有铌、
铝、铁等活泼性较强的金属。

目前在金属薄膜材料中应用较为广泛的是银薄

膜。Feng等[31]在氩气气氛下,通过对背景气压的

调节实现了对薄膜疏松度的控制,最终通过连续沉

积致密和疏松的纳米颗粒层来构建成分纯净的复合

结构银纳米颗粒薄膜,其XRD、EDS和XPS的分析

结果证实该复合结构银纳米颗粒薄膜中无明显氧化

区域和其他杂质,
 

如图2(a)所示,该薄膜具有优异

的压缩性和低温连接性能。Zhao等[19]同样利用皮

秒激光通过控制沉积气压实现了对纳米银薄膜微观

结构的调控,成功地在柔性基底PDMS上制得具有

应变传感特性的纳米多孔银薄膜,如图2(b)所示。

Wang等[32]制备了具有“骨架-填料”纳米结构的银

微纳复合颗粒薄膜,并阐述了“骨架”和“填料”粒子

在沉积过程中基于熔化和蒸发的不同产生机制,这
种“框架-填料”的纳米结构有着低温烧结、高温服役

的特性。Budner等[33]利用PLD技术在高真空条件

下在硅基片上成功制备了取向为<100>、尺寸为

10
 

mm×10
 

mm×0.5
 

mm的纳米岛状银薄膜,并
通过控制基底的温度以及脉冲数来控制纳米岛的形

状和尺寸,如图2(c)所示,该薄膜具有明显的表面

增强拉曼散射(SERS)性能。Nikov等[34]利用纳秒

激光在玻璃基底上沉积特定结构的银薄膜,并利用

纳秒激光辐照退火的方式在水、空气和真空中对银

薄膜进行改性,使其分解出纳米颗粒,最终获得了不

同粒径分布的纳米结构薄膜,具有 SERS特性。

Angelina等[35]利用纳秒激光在广泛应用于人工心

脏瓣膜的热解炭(PyC)生物材料上制备了银纳米颗

粒薄膜,该薄膜具有良好的抗菌性和生物相容性。

Tugui等[36]利用纳秒激光在硅酮基底上沉积了厚

度为40
 

nm的银薄膜电极。

图2 PLD制备的金属薄膜。(a)致密疏松复合结构银纳米颗粒薄膜及其制备原理[31];(b)纳米多孔银薄膜[19];(c)纳米岛

状银薄膜[33];(d)金纳米柱薄膜[37];(e)柱状结构铌薄膜[41]

Fig 
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  除了制备银薄膜外,PLD技术也成功制备出

金、铜、铌、铝、锗、铁等金属薄膜。Nikov等[37]提出

一种快速、可控的金纳米柱薄膜制备方法,并对薄膜

表面形貌与实验装置中几何结构的关系进行了研

究,通过改变等离子体羽辉与基底的夹角,成功在大

气环 境 中 制 备 出 不 同 尺 寸 和 密 度 的 纳 米 柱,如
图2(d)所示。此外,Nikov等[38]还在另一项工作中

研究了气压和靶材基板距离对金纳米薄膜结构的影

响,发现气压从10
 

Torr(1
 

Torr=133.322
 

Pa)增加

到标准大气压时,薄膜结构向多孔结构转变,且薄膜

表面形貌与靶材基板距离密切相关。Zanchi等[39]

在氩气气氛下成功制得纳米岛状结构的金薄膜,并
通过偏置的方法对金纳米薄膜的形貌进行调控,实
现了对高质量、高稳定性、可调控的纳米结构金薄膜

的制备。

Kesarwani等[40]于真空条件下在400
 

℃的玻璃

基底上沉积得到铜纳米薄膜,并探究了铜晶粒尺寸

随沉积时间的变化关系,结果表明,随着沉积时间的

延长,铜的晶粒尺寸从3.6
 

nm 增加到29.5
 

nm。

Gontad等[41]在高真空条件下成功制备了具有柱状

结构的铌薄膜,并研究了基底温度对铌薄膜性能的

影响,发现基底温度的升高促进了薄膜形貌和粗糙

度的改善,形成了更宽的柱状结构,如图2(e)所示。

Schumacher等[42]对锗薄膜进行了沉积,并通过精

确控制锗薄膜的厚度探究了薄膜厚度对表面粗糙度

的影响。Abdellaoui等[43]通过原位电阻测量法对

沉积过程进行原位监测,并实现了对银薄膜和铝薄

膜生长的实时控制。Zhao等[44]通过控制沉积气压

对铁薄膜的纳米结构进行控制,最终制备出具有高

光热转换效率的超黑铁纳米结构薄膜。

3.2 合金薄膜

与单质金属薄膜相比,合金薄膜可以综合各种

金属的优势和特点,获得单质金属薄膜不具备的,或
者更优异的性能,因此具有十分巨大的研究和应用

价值。PLD技术不仅可以制备简单的二元体系合

金薄膜,还可以制备成分十分复杂的多元体系合金

薄膜。目前利用脉冲沉积制备合金薄膜的应用十分

广泛,但是其内部的一些冶金机理仍需探索,并且更

多的合金体系也有待开发和研究。
二元合金薄膜的沉积方式一般有三种:第一种

是单光束交替烧蚀两个纯金属靶材;第二种是交叉

束PLD(CBPLD),即交叉的双光束同时烧蚀两个纯

金属靶材;第三种是单光束烧蚀特定组分的合金靶

材。Verma等[45]利用单光束交替烧蚀纯金和纯银

靶材的方法成功制备了AuAg合金薄膜,通过控制

一定脉冲数量下烧蚀两个靶材的脉冲比例来控制

AuAg合金的成分比例,XPS分析和理论计算结果

证实 了 Ag-Au 合 金 的 形 成。Irissou 等[46]利 用

CBPLD同时烧蚀纯铂和纯金靶材制备了PtAu合

金薄膜,合金的组分调控可通过两束光的激光通量

调节和不对称CBPLD来实现,形成的亚稳PtAu合

金具有FCC结构。Hamel等[47]也利用CBPLD制

备了PtRu合金薄膜,该薄膜可在燃料电池中作为

电催化材料。Jia等[48]通过单光束烧蚀AgCu合金

靶材的方式制备了过饱和的 Ag-Cu(其中Cu的质

量分数为7.3%)合金纳米颗粒薄膜,如图3所示,
通过TEM分析可知沉积之后AgCu合金纳米颗粒

薄膜呈铜过饱和固溶状态,证明了脉冲激光的高能

作用使得在平衡状态下几乎不互溶的Ag和Cu发

生了固溶,由于PLD过程中熔融或蒸气态快速淬火

远未达到平衡,从而延展了 Ag-Cu体系的固溶度,
得到了过饱和合金,并且纳米颗粒内部的Ag、Cu元

素分布较为均匀,展现了PLD技术在合金薄膜制备

方面的独特优势,相比于单质银纳米颗粒薄膜,Cu
的加入有望提高薄膜的抗电化学迁移能力,在电子

封装领域具有很好的应用前景。胡畔等[49]通过烧

蚀Pd、Ag
 

比例为
 

9∶1的合金靶材制备了PdAg合

图3PLD制备的过饱和 AgCu合金纳米颗粒薄膜[48]。
(a)薄膜SEM图像;(b)过饱和AgCu合金纳米颗粒

TEM图像;(c)Ag元素分布的EDS结果;(d)Cu元

   素分布的EDS结果
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金薄膜,具有氢气传感特性,可用来制备光纤氢气传

感器。Wang等[50]采用 PLD 技术和阳极氧化铝

(AAO)模板技术制备了 Ti-Pd合金纳米线阵列

薄膜。
除了二元合金薄膜外,脉冲激光技术还能制备

多元合金薄膜。多元合金薄膜的沉积主要采用单光

束烧蚀合金靶的方式。目前PLD制备的多元合金

薄膜主要有赫斯勒合金(Heusler
 

alloy)薄膜和高熵

合金(high-entropy
 

alloys)薄膜。赫斯勒合金由于

具有铁磁性形状记忆效应、半金属效应、巨磁阻效应

等奇特的磁电特性而被学界关注。Qu等[51]利用

PLD技术在柔性云母片上合成了Ni-Mn-In赫斯勒

合金薄膜,其作为柔性铁磁性薄膜具有很好的应用

前景。Grigorescu等[52]在Si基底上制备了Co-Mn-
Sb-Sn四元赫斯勒合金薄膜,靶材成分与薄膜成分

能够相对应,证明了PLD技术是制备四元赫斯勒合

金薄膜的一种很好的选择。高熵合金由于具有高硬

度、高强度、良好的延展性和良好的耐腐蚀性能,近
年来成为材料科学和工程领域的一个新的研究热

点,PLD技术也成为高熵合金薄膜制备的一种新手

段。Cropper[53]在室温下制备了AlCrFeCoNiCu高熵

合金薄膜,该薄膜具有FCC和BCC混合晶体结构。

Lu等[54]
 

在矽基底上成功制备了CoCrFeNiAl0.3 高

熵合金薄膜,并对其弹性模量、纳米硬度和耐腐蚀性

能进行了表征。此外,Galipaud等[55]利用PLD技

术制备了一种用于氢净化的PdCuAu三元合金薄

膜,并综合利用PLD与原位XRD技术快速筛选出

合适的三元合金组分。

3.3 碳薄膜

目前PLD技术已成为制备碳薄膜材料的一种

手段。PLD制备的碳薄膜主要有石墨烯薄膜、类金

刚石(DLC)薄膜以及纳米结构多孔碳薄膜等。
石墨烯由于具有优异的光学、电学、力学特性,

其制备和应用的研究一直备受关注。近年来,PLD
技术成为生长石墨烯的 新 方 法。2010年 Zhang
等[56]首次利用PLD技术在镍基底温度为1000~
1300

 

℃的高温条件下制备出平均厚度小于8
 

nm的

透明多层石墨烯。Koh等[57]利用金属基碳偏析法

与PLD相结合,在更低的750
 

℃基底温度下沉积出

厚度约为7
 

nm的石墨烯薄膜,如图4(a)所示,证明

了冷却速率对石墨烯或多晶石墨的形成至关重要,
并对其机理进行了解释。Fortgang等[58]报道了一

种利用PLD技术和热退火法制备自组装三维石墨

烯电极的方法,制备的三维石墨烯具有优异的电化

学动力学特性。2020年,Juvaid等[59]利用PLD技

术在600
 

℃的低温条件下生长出超光滑形貌的晶圆

级类氧化石墨烯薄膜,如图4(c)所示,并通过控制

氧分压来控制其成分,这种类氧化石墨烯薄膜表现

出了优异的光电性能。

DLC薄膜是一种富含金刚石相(sp3键)的非晶

碳薄膜,在摩擦学、力学、光学等领域受到广泛关

注[60]。Panda等[61]在室温下制备了含颗粒的无氢

DLC薄膜,如图4(b)所示,其纳米压痕硬度和模量

分别为46
 

GPa和340
 

GPa。Popescu等[62]在真空

条件以及0.5,1,10
 

mbar(1
 

mbar=100
 

Pa)的CH4
气氛下沉积得到了DLC薄膜,并证明了沉积气压对

薄膜厚度、sp3含量、结构和力学性能有重要影响。

Panda等[63]在另一项研究中指出激光脉冲能量的

改变也会影响sp3的含量。陆益敏等[60]在氧气气

氛下进行沉积,得到了氧掺杂DLC(O-DLC)薄膜,
并证明了氧气压会影响掺杂含量以及原子键比例,
但不会改变晶体结构。

图4PLD 制 备 的 碳 薄 膜。(a)石 墨 烯 TEM 图 像[57];

(b)DLC颗粒薄膜FESEM 图像[61];(c)类氧化石墨

烯薄膜STEM图像[59];(d)泡沫碳薄膜SEM图像[64]
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PLD技术除了可以制备石墨烯和 DLC薄膜

外,还可以制备其他形式的纳米结构碳薄膜。Zani
等[64]探究了不同的背景气体(氦气和氩气)对沉积

的影响,最终在较高的氩气气压中沉积获得了没有

明显生长取向的无序泡沫碳结构薄膜,如图4(d)所
示。董祥明等[65]探究了飞秒激光脉冲能量和沉积

时间对碳纳米薄膜成膜的影响,并获得了雪花状、方
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块状以及四角星状三种特殊纳米结构的碳薄膜。

3.4 化合物薄膜

利用PLD技术制备得到的金属化合物薄膜和

非金属化合物薄膜,已经被广泛应用于新能源、光
电、传感、超导等领域。化合物薄膜是目前最为常

见、应用最为广泛的材料类型。由于PLD具有高保

组分性,因此通过控制靶材成分便可以实现对薄膜

组分的控制,可以制备氧化物、氮化物、硫化物以及

成分更为复杂的化合物薄膜,在制备复杂化合物方

面具有较大的优势。此外,由于PLD是一个高能过

程,因此也可以通过选择背景气体类型,在沉积过程

中使背景气体与等离子体反应来实现化合物薄膜生

成和成分控制。相比于单质金属薄膜,化合物薄膜

的制备机理更为复杂,对成分控制要求更为苛刻,并
且对晶体结构的控制也十分重要,因此其材料体系

的丰富程度远远大于单质的金属薄膜。与合金薄膜

一样,目前利用PLD技术制备的化合物薄膜除了二

元化合物外,还有三元甚至更多元的复杂组分化合

物。另外,近年来有少量关于PLD制备酞菁类有机

化合物薄膜的报道。
相比于非金属化合物薄膜,金属化合物薄膜是

种类更丰富的化合物薄膜。Gobaut等[66]在(001)
取向的LaAlO3 基底上进行沉积,利用基底的晶格

取向来控制薄膜的晶格取向,成功地制备了(001)取
向的TiO2 薄膜。Mahjouri-Samani等[67]在绝缘基

底上沉积生长出 GaSe纳米片状结构薄膜,其厚度

只有4~10个GaSe层,如图5(a)所示,通过调节衬

底温度来控制GaSe纳米片的生长,结果表明,当基

底温度为500~750
 

℃时可以生长出这种片状的纳

米结构。Saji等[68]率先利用PLD在蓝宝石和SiO2
两种基底上生长出厚度为几纳米的纯相SnO薄膜。

Yao等[69]在400
 

℃的厘米级泡沫镍基底上合成了

具有清晰晶格条纹的SnSe纳米片薄膜,该薄膜具

有良好的光热转换能力。Serna等[70]在300
 

℃的低

温条件下成功实现了厚度为7
 

nm的超薄SnSe2 薄

膜的生长,如图5(b)所示。Wang等[71]利用PLD
技术在550

 

℃的SrTiO3 基底上成功生长了拓扑材

料层状ZrTe2 薄膜,该薄膜显示出奇特的磁输运特

性。An等[72]用PLD法合成了一种高质量的具有

强磁性和高柔韧性的单晶Fe3O4 薄膜,其单晶晶体

结构如图5(d)所示。Giuffredi等[73]利用PLD的高

度非平衡合成性质制备了具有亚稳结构的高缺陷层

状纳米结构MoSx 薄膜,该薄膜具有良好的电催化性

质。Karnati等[74]利用PLD技术在高气压(0.3
 

Torr)

下合成了高质量垂直排列的ZnO(VAZO)纳米棒薄

膜,并证明了高气压PLD技术可以更有效地实现

VAZO纳米棒的控制和高效生长。
除了TiO2、SnO、SnSe2 等组分简单的二元金

属化合物薄膜外,PLD技术还能制备三元,甚至成

分更复杂的金属化合物薄膜。Patra等[75]成功制备

了具有铁磁性的Co2FeSi薄膜,并研究了基底温度

对薄 膜 的 影 响,发 现 在 较 高 基 底 温 度 下 生 长 的

Co2FeSi薄膜比通过沉积后退火获得的薄膜具有更

高的密度、更大的晶粒尺寸和更高的表面粗糙度。

Singh等[76]在700
 

℃的基底温度以及氧气气氛中生

长了与NiFe2O4 晶格失配0.2%~3.1%的NiFe2O4
薄膜,该薄膜具有与NiFe2O4 单晶相似的结构和磁

特性。Tang等[77]利用PLD技术在SrTiO3 基底上

制备 了 具 有 原 子 表 面 的 超 薄 PbTiO3 薄 膜。

Scheiderer等[78]在氧气气氛中制备出氧掺杂可控

的过氧LaTiO3+x(LTO)薄 膜,并 证 明 了 可 控 的

过氧掺杂可以调控电子特性,在 LTO薄膜电子

特性调控方面取得了重大进展。Shetty等[79]通

过定 时 交 替 烧 蚀 Pb(Mn2/3Nb1/3)O3 靶 材 和

PbNbO3 靶材,成功在SrTiO3(111)基底上外延

生长 出 厚 度 为100
 

nm 的 纯 相 PbMn1/3Nb2/3O3
(PMN)薄膜,这种PMN薄膜具有介于正常和弛

豫之 间 的 铁 电 特 性。Zhang等[80]利 用 PLD 在

SrTiO3 基 底 上 合 成 了 拥 有 Ruddlesden-Popper
(RP)结构的(La0.2Pr0.2Nd0.2Sm0.2Eu0.2)2CuO4 薄

膜,其具有复杂的晶体结构,如图5(c)所示。梁立

容等[9]用Bi3.95Er0.05Ti3O12 作为靶材,在氧气气氛

下沉积得到表面十分平整致密、厚度约为180
 

nm
的Bi3.95Er0.05Ti3O12(BErT)非晶薄膜,该薄膜具有

良好的光学和介电性能,如图5(e)所示。
一般情况下,非金属化合物薄膜的成分和结构

较为简单,基本为二元化合物,目前制备的种类相对

较少。黑磷(BP)是常温常压下热力学最稳定的磷

光体同素异形体,BP在高温高压条件下的合成难度

非常大,这就限制了BP材料的应用和商业价值。

Yang等[81]利用PLD低温生长薄膜的优势,在低至

150
 

℃的温度下成功地沉积出晶圆级的超薄非晶

BP(a-BP)薄膜,如图5(f)所示。另外,Bellus等[82]

也在150
 

℃条件下沉积出厚度为2
 

nm的a-BP薄

膜,制备出具有良好光致发光特性的 WS2/a-BP异

质结。氮化硼薄膜也是一种十分重要的二维材料。

Glavin等[83]在基底温度低于200
 

℃的条件下在金

属、绝 缘 材 料 和 柔 性 基 底 上 沉 积 得 到 厚 度 为
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图5PLD制备的化合物薄膜。(a)GaSe纳米片状结构薄膜SEM 图像[67];(b)超薄SnSe2 薄膜 TEM 图像[70];(c)具有

Ruddlesden-Popper(RP)结构的(La0.2Pr0.2Nd0.2Sm0.2Eu0.2)2CuO4 薄膜原子分辨率 HAADF-STEM 图像及其晶体结

构[80];(d)单晶Fe3O4 薄膜 HAADF-STEM图像[72];(e)BErT非晶薄膜SEM 图像[9];(f)超薄非晶BP(a-BP)薄膜高

   分辨TEM图像[81]
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2~17
 

nm的超薄非晶氮化硼(a-BN)二维薄膜,并
且将PLD制备超薄连续a-BN的低温加工新路线

视为下一代二维材料异质结构系统制造工艺的重大

突破。Feng等[84]利用PLD技术制备出边缘形状良

好的高透明超薄晶体氮化硼纳米片薄膜(BNNS),厚
度只有3到15个原子层,每个原子层由具有二维类

苯结构且高度有序的硼和氮原子阵列组成,可作为

异质结应用到二极管器件中。另外,郑晋翔等[85]在

氮气气氛下,以氮气作为反应气体烧蚀纯碳靶材,制
备得到氮化碳(CNx)薄膜,并利用递进式PLD技术

提升了薄膜的氮含量,增强了其耐磨特性。
除了金属化合物和非金属化合物,PLD还可以

制备有机化合物薄膜。Novotn'y等[86-87]利用PLD
技术在真空、室温条件下成功制备了酞菁锌(ZnPc)
薄膜,并对其光学性质、电学性能及化学结构进行了

研究和表征。Hussein等[88]通过PLD技术制备了

酞菁铜(CuPc)薄膜,并对其吸收光谱、光致发光和

非线性光学性质进行了研究,发现CuPc薄膜在各

种光学限幅和开关器件中具有良好的应用前景。

3.5 复合/多层材料薄膜

复合材料是由两种或两种以上原材料复合而成

的多相材料[89]。复合材料薄膜由复合材料构成,既
可以是由多层单一组分薄膜复合而成,也可以是多

种不同性质的材料通过某种结构在同一薄膜层中复

合而成,以获得新的薄膜特性或增强某种性能。复

合材料薄膜具有很好的结构可设计性,并且能够综

合多种材料的优点,因此成为了目前研究的热点,

PLD技术也因为其制备薄膜的众多优势而成为复

合材料薄膜制备的重要手段之一。
利用PLD连续沉积的多层复合薄膜是较为常

见的复合材料薄膜形式。Shin等[90]利用PLD在不

同的氧气气压下连续沉积了BaTiO3 和SrRuO3 薄

膜,最终在700
 

℃的SrTiO3(001)基底上生长出

SrRuO3/BaTiO3/SrRuO3(SRO/BTO/SRO)异 质

结构,其可作为超薄铁电(FE)异质结构,如图6(a)
所示,并证明了FE临界厚度能达到3.5个原子单

元的理论极限。Ko等[91]用同样的方法生长了磁性

SrTiO3/SrRuO3(STO/SRO)超薄异质结构,利用

PLD制备的SrTiO3 盖层实现氧空位(VO)工程,连
续且精确地控制了STO/SRO超薄异质结构的铁

磁性,并对其机理进行了解释。Zhong等[92]在PLD
沉积的BaTiO3 薄膜上对Fe3O4 进行掩模沉积,生
长了如图6(b)所示的BaTiO3/Fe3O4 异质结构,通
过氧空位控制薄膜磁特性,在磁性存储器中有很好

的应用前景。Kunturu等[93]将利用 PLD 技术在

Si/Cu2O电极阵列上制备得到的均匀且高质量的
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ZnO-TiO2 复合薄膜作为氧化铜电极的高性能保护

层,解决了器件的光腐蚀问题。
除了多层复合薄膜外,PLD技术还可以制备具

有特殊结构的复合材料薄膜。Dong等[94]利用掩模

辅助PLD技术在SrTiO3 基底上生长出三维NZFO
(NiZn

 

ferrite)/BTO(BaTiO3)柱纳米复合薄膜,其
中BTO纳米柱被NZFO覆盖,如图6(c)所示。Liu
等[95]利用PLD实现了一种独特的CuO纳米颗粒

包覆ZnO纳米棒复合薄膜的生长,如图6(d)所示,
并揭示了这种特殊结构的生长机制,这种CuO-ZnO
纳米棒复合薄膜表现出良好的 H2S气体传感特性。

Lee等[96]利用PLD技术在Si基底上合成了CeO2/

Y2O3 超晶格纳米刷复合结构薄膜,如图6(e)所示,
并研究了CeO2/Y2O3 超晶格中大量形成氧空位的

可行性,该研究为开发高性能离子导体提供了新的

途径。Qi等[97]采用斜角沉积(OAD)技术在PLD
中制备了新型的含有倾斜金柱的Li2MnO3(LMO)-
Au纳米复合薄膜,如图6(f)所示,通过改变沉积

倾角和生长参数,可以调节薄膜的厚度、孔隙率、
金柱密度、金柱倾斜角、金柱间距、金柱宽度和长

度等薄膜结构和形貌,从而实现薄膜光学性能的

调控。

图6PLD制备的复合材料薄膜。(a)SRO/BTO/SRO异质结构STEM图像[90];(b)BaTiO3/Fe3O4 异质结构SEM 图像及

异质结构示意图[92];(c)三维NZFO/BTO柱纳米复合薄膜STEM图像[94];(d)CuO-ZnO纳米棒复合薄膜SEM 图像

及单根CuO-ZnO纳米棒TEM图像[95];(e)CeO2/Y2O3 纳米刷结构 HAADF图像(左)、LAADF图像(中)以及放大

   的 HAADF图像(右)[96];(f)含有倾斜金柱的Li2MnO3-Au纳米复合薄膜的横截面TEM图像及其结构示意图[97]
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4 PLD技术制备高性能薄膜的应用

进展

  综上所述,PLD技术能够制备类型广泛且性能

优异的功能薄膜,因此目前被广泛地应用到光电、新
能源、生物、超导、电子封装、催化、传感等领域。本

节总结了PLD技术制备薄膜在几个重要领域以及

近年来新兴领域的研究和应用现状,由于篇幅有限,
每个领域只列举近年来的几个典型应用。
4.1 光电领域

二维薄膜是具有从0到6
 

eV的可变宽带隙的

一类材料,在理论上,它们完全可以满足宽泛电磁频

谱范围内的光电探测要求[16]。近年来,PLD制备二

维薄膜在光电领域的研究十分火热,展现出良好的

应用前景。

Lu等[98]利用PLD技术制备了应用于高速宽

带光电二极管的多层 MoTe2/Si
 

2D-3D垂直异质

结,其制备的光电二极管具有6.8×1013
 

Jones的高

探测率以及近150
 

ns的超快响应速度,该研究为高

性能超快光电探测器的新型2D-3D异质结的制备

铺平了道路。Yao等[99]将PLD制备的厘米级高质

量 Mo0.5W0.5S2 薄膜成功应用于光电探测器,在
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370~1064
 

nm范围内获得稳定的光响应,响应度可

达到5.8
 

A/W,响应时间小于150
 

ms,其优良的性能

为下一代光电探测器的发展奠定了基础。Yao等[100]

在另 一 项 研 究 中 利 用 PLD 制 备 了 柔 性 二 维

Bi2Te3SnS-Bi2Te3 光电探测器,拥有115
 

A/W的超

高响应度、4.1×1011
 

Jones的探测率以及370~
808

 

nm的探测范围,并且具有很好的弯曲耐久性,
有望在柔性光电探测器中得到应用。Yang等[101]

利用PLD制备出晶圆级高质量的二维InSe薄膜并

将其成功应用于光电晶体管,其光响应范围覆盖了

紫外到近红外波段,最大光响应度达到27
 

A/W,在
未来的高性能光电器件开发中具有较大的应用潜

力。莫观孔等[102]采用PLD技术制备了掺镓氧化锌

(GZO)透明导电薄膜,该薄膜具有高透光率和低电

阻,有望在各类光电子器件中广泛应用。
可以看到,PLD制备的薄膜材料在光电领域的

应用十分广泛。然而,目前PLD制备二维薄膜材料

的研究还处于起步阶段,仍有大量的二维薄膜材料

仍有待合成并应用于光电探测领域[16],PLD技术制

备的二维薄膜在光电领域拥有广阔的发展空间。

4.2 新能源领域

能源问题是目前人类面临的重要挑战,人类亟

待探索和开发新能源的获取和利用方式。PLD技

术由于能够制备能源器件中所需的高性能功能薄膜

而被广泛应用于新能源领域,如太阳能光伏电池中

的光致发光材料以及燃料电池、锂电池中的电极等。

Chen等[103]采用PLD技术制备了具有光致发

光性能的SrAl2O4∶Eu2+,Dy3+(SAED)薄膜,并将

其应用到钙钛矿太阳能电池(PSCs)中,SAED薄膜

的加入提高了PSCs器件的紫外光稳定性,获得了

17.8%的最佳功率转换效率。更重要的是,在光照

关闭后SAED薄膜的长时间持续发光使其具有太

阳能储存效应,这项技术有望使太阳能电池能够在

黑暗中工作,为太阳能电池提供了一个新的应用领

域。2015年Kupfer等[104]首次报道了PLD沉积的

Co3O4 薄膜与TiO2 形成的异质结作为光吸收材料

在新型全氧化物太阳能光伏电池中的应用。Park
等[105]采用PLD技术合成了具有大表面积和开放孔

洞通道的TiO2 薄膜,并将其作为光电极应用于无

机半导体敏化太阳能电池中,获得了5.57%的高能

量转换效率。

Evans等[106]将PLD在低温条件下制备的非晶

态La0.6Sr0.4CoO3-δ 薄膜阴极与氧化钇-稳定氧化锆

电解质以及Pt阳极集成在独立式微型固体氧化物

燃料 电 池(micro-SOFC)中,获 得 了 高 达 200~
262

 

mW/cm2 的功率密度。Ju等[107]利用PLD技

术 在 La0.9Sr0.1Ga0.8Mg0.2O3-δ 薄 膜 上 制 备 了 由

Sm0.2Ce0.8O2-δ 和Sm0.5Sr0.5O3-δ 柱组成的柱状功

能双夹层(DCFL)薄膜,并作为阴极应用在固体氧

化 物 燃 料 电 池 中,提 升 了 电 池 的 阴 极 性 能。

Pfenninger等[108]将PLD沉积的Li4Ti5O12 薄膜与

Li6.25Al0.25La3Zr2O12 材料复合并应用于锂电池阳

极,获 得 了 稳 定 的 循 环 动 力,其 容 量 接 近

175
 

mA·h·g-1的理论值。Ni等[109]采用PLD技术

在低温下设计了GaN-Cu纳米棒电极,该电极作为

锂离子电池的理想阳极被首次证明,开创了GaN在

储能领域的新应用,使其有望成为高安全性能、高能

量密度的先进电池组件。Qi等[110]采用PLD法制

备了不同Au成分的LiNi0.5Mn0.3Co0.2O2/Au复合

薄膜作为锂离子电池的阴极材料,为锂离子电池的

薄膜阴极提供了一种新的选择。

4.3 生物领域

目前,具有抑制生物膜形成能力的材料在生物

领域引起了人们极大的兴趣,制造“微生物惰性”表
面近年来已经成为一个较为火热的研究方向。金属

和金属氧化物薄膜由于会对生物系统产生内在影

响,已被广泛应用于生物领域的抑菌材料设计中,因
此目前PLD技术在生物领域比较常见的应用是制

备具有抗菌性能和生物相容性的金属和金属氧化物

涂层。

Mihailescu等[111]利用双光束组合PLD制备了

最佳含银量为2%~7%(原子数分数)的银掺杂碳

薄膜,该薄膜具有良好的抗菌性和生物相容性,可应

用于制备安全有效的金属植入涂层。Dykas等[112]

成功地利用PLD技术建立了金属氧化物薄膜库,用
于筛选生物膜抑制表面,以抑制人类常见病原体沙

门氏菌生物膜的形成,该研究证明PLD应用于生物

膜抑制材料的筛选具有巨大的潜力。生物活性玻璃

(BG)是一种适合于骨相关应用的材料,Rau等[113]

采用含铜生物活性玻璃作为PLD的靶材,制备了具

有抗菌性能和体外生物活性的Cu-BG薄膜,并且能

够诱导骨细胞分化,有望成为骨相关植入涂层的候

选材料。Popescu-Pelin等[114]利用PLD制备了由

牛羟基磷灰石(BHA)、斜发沸石(CLIN)和氧化铝

(Al2O3)组成的复合薄膜,具有抗细菌黏附和抑制

生物膜形成的能力,并且具有优良的生物相容性。

PLD技术在生物领域除了制备抗菌涂层外,还
在生物监测方面有所应用。Kim 等[115]利用PLD
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沉积氧化锌压电薄膜并制作了一种高灵敏度表面声

波(SAW)传感器,用于监测动物血清和细菌生长介

质中细菌生物膜的生长,该技术可与射频无线通信

技术相结合,用于植入式生物膜早期检测和预防

感染。

4.4 超导领域

超导材料的制备对PLD技术的发展和应用具

有十分重要的推动作用,自1987年贝尔实验室利用

PLD技术制备具有 高 温 超 导 特 性 的 Y-Ba-Cu-O
(YBCO)薄膜,PLD技术才开始受到关注并蓬勃发

展[2-3]。因此,PLD在超导材料制备领域具有悠久

的历史并且应用十分广泛,至今研究还十分火热。

YBCO薄膜是一种典型且研究较为成熟的高

温超导薄膜。张华等[116]成功利用PLD在CeO2/

YSZ/Y2O3/NiW基底上制备了高质量的YBCO超

导薄膜,其超导转变温度为88.2
 

K,临界电流密度

可达1.3
 

MA/cm2。Porokhov等[117]利用PLD技

术在石英基底上生长了具有超导特性的 YBCO薄

膜,其 转 变 温 度 约 为85
 

K,临 界 电 流 密 度 约 为

104
 

A/cm2。Ivanov等[118]在 STO 衬底上生长了

YBCO/LCMO/YBCO复合薄膜,实现了超导体/铁

磁体/超导体(SFS)结构的构建,该结构在超导电子

学和量子计算中具有潜在的应用价值。Liu等[119]

采用种子层技术与PLD技术相结合的方式制备了

掺杂 5% (物 质 的 量 分 数)BaHfO3 (BHO)的

Y0.5Gd0.5Ba2Cu3O7-δ(YGBCO)薄膜,与无种子层

的5%
 

BHO掺杂YGBCO薄膜相比,临界电流密度

提高了3倍,达到了3.76
 

MA/cm2。

Gontad等[120]报道了PLD方法制备的铌超导

薄膜在超导射频枪中的应用,铌薄膜在9.3
 

K温度

下出现 超 导 转 变。Den等[121]用 PLD 法 制 备 了

La2CuO4 和La2-xSrxCuO4 双层薄膜,该薄膜具有

高温界面超导特性。Feng等[122]利用PLD在12种

不同的基底上成功地制备了高质量的FeSe单晶超

导薄膜,通过调节靶材中Fe/Se的比例,实现了对

薄膜超导临界温度的调控,另外还发现FeSe薄膜

的超导特性主要与基底的晶格参数有关,FeSe超导

薄膜有望成为超导电子器件的候选材料。

4.5 电子封装领域

利用PLD技术制备纳米结构封装材料是最近

几年在电子封装领域兴起的应用。相比于传统的钎

料和银焊膏,PLD技术能够制备不含有机物的纳米

颗粒薄膜,其有望在第三代半导体功率器件中作为

芯片贴装材料进行应用。

Wang等[32]利用PLD技术制备了一种不含有

机物的银纳米结构薄膜(SNF),用于SiC芯片与

DBC陶瓷基板的连接。SNF由微米级的“骨架”颗
粒和纳米级的“填料”颗粒组成,具有很好的低温连

接性能,能够在180
 

℃的温度下进行连接,该连接温

度低 于 商 业 银 焊 膏 的 温 度,当 烧 结 温 度 升 高 到

250
 

℃时,接头的平均抗剪强度达到40
 

MPa。Feng
等[31]利用PLD技术开发了一种不含有机物且可长

期储存的双层纳米结构(CBLDN)银薄膜,即使在

25
 

℃的室温下也能实现器件互连,上层疏松薄膜展

现出十分优异的变形能力,使得界面能够实现充分

填缝。CBLDN的整体互连性能大大超过了大多数

同类研究,已成功应用于各种器件集成,包括纸基

LED、SiC功率模块的封装以及铜-铜微键合。Zubir
等[18]利用PLD技术制备了银纳米颗粒薄膜,成功

在250
 

℃的温度下实现了面积大于100
 

mm2 的大

面积芯片连接,且连接层中没有空洞、裂纹和分层,
体现了不含有机物的连接材料在大面积连接中的优

势。Jia等[48]开 发 了 一 种 用 于 电 力 电 子 封 装 的

AgCu合金纳米颗粒薄膜,成功应用于功率器件的

封装。

4.6 其他领域

除了上述提到的几个领域外,PLD制备的薄膜

还在其他的许多领域有所应用,如摩擦学、传感、催
化、表面增强拉曼散射等。下面简单列举这些领域

的一些典型应用。
在摩擦学领域,Panda等[123]采用PLD方法制

备了一种新型 Au掺杂的类金刚石纳米复合薄膜,
拥有0.05的超低摩擦系数和高耐磨性,金相的掺杂

增强 了 薄 膜 的 摩 擦 学 性 能。在 传 感 领 域,Feng
等[124]利用PLD制备的Cu-FeOx 纳米复合颗粒薄

膜设计了一种表面具有成分梯度的新型仿生纳米结

构,这种结构可制作柔性压力传感器,应用于电子皮

肤。Atanasova等[125]在大气压下利用PLD技术制

备了ZnO、TiO2、SnO2 和 MoO3 等金属氧化物的多

孔纳米结构薄膜,这些金属氧化物纳米结构具有气

敏特性,可应用于制造气体传感器。在催化领域,

Misra等[126]采用PLD法制备了高织构亚稳态锐钛

矿型TiO2-Au纳米复合薄膜,该薄膜将Au纳米颗

粒均匀嵌入到TiO2 基体中,具有良好的光催化活

性,在光催化领域有着良好的应用前景。在表面增

强拉曼散射领域,Khan等[127]利用PLD技术制备了

具有SERS效应的 Ag纳米颗粒薄膜,并进行热退

火处理,结果表明,在400
 

℃空气中退火的Ag纳米
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颗粒薄膜的灵敏度比沉积态薄膜高5倍。

5 总结与展望

利用PLD技术制备高性能薄膜已经成为一个

热门的研究方向,此外,激光器成本降低和功率提高

使这项技术受到了更多的关注和研究。PLD制备

的薄膜材料涵盖了金属薄膜、金属化合物薄膜、非金

属化合物薄膜、有机化合物薄膜、合金薄膜、碳薄膜、
复合薄膜,在光电、新能源、生物、超导、电子封装、催
化、摩擦学、传感等领域都有着广泛的应用。

与磁控溅射、离子束溅射、真空蒸镀等其他沉积

技术相比,PLD具有保组分性强、沉积效率高、薄膜

生长温度低、与基底结合力强、工艺可设计性强等优

点。然而,目前PLD还有一些技术和工程上的难题

需要解决。例如,PLD会出现相爆炸等效应,引起

大颗粒飞溅,从而增大薄膜的表面粗糙度,降低薄膜

质量。另外,大面积均匀沉积也是目前PLD实现大

规模工业化生产的一大瓶颈。
从技术的角度来看,PLD微粒控制技术的不断

发展能够极大改善大颗粒所带来的表面问题[128]。
另外,大面积均匀沉积技术的研究[129]以及大面积

薄膜的制备[130]近年来也一直在向前发展,目前文

献[131]已经实现了8
 

inch(1
 

inch=2.54
 

cm)的大

面积均匀性沉积,未来突破脉冲激光大面积高效均

匀沉积的瓶颈以及大规模应用是完全可能的。从工

艺的角度来看,随着激光技术的不断进步,应用于

PLD技术的激光类型将会从长脉冲纳秒激光向皮

秒、飞秒等超快激光发展。从薄膜材料制备的角度

来看,鉴于PLD技术所拥有的极强可控性和可设计

性以及对材料的广泛适用性,PLD制备高性能薄膜

材料及其应用还有十分广阔的空间和良好的应用

前景。

致谢 感谢清华大学机械工程系邹贵生教授对本研

究的大力支持和指导。
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Abstract

Objective With
 

the
 

rapid
 

development
 

and
 

low
 

cost
 

of
 

pulsed
 

lasers 
 

the
 

preparation
 

of
 

high-performance
 

films
 

by
 

pulsed
 

laser
 

deposition
 

 PLD 
 

has
 

become
 

a
 

research
 

hotspot
 

recently 
 

Compared
 

with
 

other
 

film
 

preparation
 

technologies 
 

PLD
 

has
 

many
 

advantages 
 

First 
 

PLD
 

can
 

fabricate
 

most
 

film
 

materials 
 

such
 

as
 

metal
 

films 
 

alloy
 

films 
 

carbon
 

films 
 

compound
 

films 
 

and
 

composite
 

films 
 

due
 

to
 

the
 

high
 

energy
 

density
 

of
 

laser 
 

The
 

crystal
 

structure 
 

micromorphology 
 

and
 

particle
 

dimension
 

of
 

films
 

are
 

controllable
 

and
 

designable
 

by
 

regulating
 

the
 

processing
 

parameters
 

such
 

as
 

laser
 

energy
 

density 
 

background
 

gas
 

pressure 
 

background
 

gas
 

type 
 

substrate
 

material 
 

substrate
 

temperature 
 

and
 

deposition
 

tilt
 

angle 
 

The
 

multicomponent
 

films
 

with
 

desired
 

stoichiometric
 

ratio
 

can
 

be
 

easily
 

obtained
 

by
 

PLD 
 

which
 

contributes
 

to
 

the
 

preparation
 

of
 

multicomponent
 

compound
 

and
 

alloy
 

films 
 

Owing
 

to
 

the
 

high
 

velocity
 

and
 

energy
 

of
 

plasma
 

plume
 

from
 

the
 

laser
 

ablation 
 

the
 

substrate
 

temperature
 

required
 

for
 

film
 

growth
 

is
 

relatively
 

low 
 

even
 

at
 

room
 

temperature 
 

In
 

addition 
 

PLD
 

possesses
 

a
 

high
 

deposition
 

rate 
 

which
 

can
 

attain
 

more
 

than
 

10
 

μm min 
 

Therefore 
 

PLD
 

has
 

become
 

one
 

of
 

the
 

best
 

film
 

deposition
 

technologies 
 

In
 

the
 

past
 

decade 
 

the
 

mechanism
 

of
 

PLD
 

was
 

revealed 
 

and
 

the
 

most
 

cutting-edge
 

research
 

in
 

this
 

field
 

was
 

mainly
 

focused
 

on
 

the
 

preparation
 

and
 

application
 

of
 

film
 

materials 
 

The
 

applications
 

cover
 

many
 

relevant
 

fields
 

such
 

as
 

optoelectronics 
 

sensing 
 

biology 
 

superconductivity 
 

new
 

energy 
 

tribology 
 

catalysis 
 

and
 

electronic
 

packaging 
 

The
 

material
 

forms
 

include
 

zero-dimensional
 

quantum
 

dot
 

doping 
 

one-dimensional
 

nanowires
 

 rods  
 

two-dimensional
 

thin
 

films 
 

and
 

three-dimensional
 

thick
 

films 
 

Current
 

studies
 

show
 

that
 

the
 

film
 

materials
 

prepared
 

by
 

PLD
 

technology
 

possess
 

a
 

very
 

large
 

material
 

system 
 

Therefore 
 

the
 

research
 

status
 

of
 

high-performance
 

films
 

by
 

PLD
 

recently
 

is
 

reviewed
 

systematically
 

from
 

the
 

perspective
 

of
 

material
 

systems 
 

and
 

the
 

application
 

fields
 

are
 

summarized 

Progress Five
 

types
 

of
 

film
 

materials
 

by
 

PLD—metal
 

films 
 

alloy
 

films 
 

carbon
 

films 
 

compound
 

films 
 

and
 

composite
 

films—are
 

summarized 
 

Notably 
 

metal
 

films
 

are
 

one
 

of
 

the
 

simplest
 

film
 

materials 
 

Researchers
 

commonly
 

employ
 

metals
 

to
 

study
 

the
 

effect
 

of
 

deposition
 

parameters
 

on
 

film
 

structure
 

and
 

morphology 
 

Metal
 

films
 

are
 

easily
 

oxidized
 

in
 

the
 

deposition
 

process
 

with
 

high
 

energy
 

input 
 

Therefore 
 

most
 

metal
 

film
 

materials
 

were
 

prepared
 

under
 

a
 

high
 

vacuum
 

or
 

in
 

an
 

inert
 

atmosphere 
 

At
 

present 
 

metal
 

materials
 

by
 

PLD
 

mainly
 

include
 

inert
 

metals
 

such
 

as
 

gold 
 

silver 
 

and
 

copper
 

along
 

with
 

active
 

metals
 

such
 

as
 

niobium 
 

aluminum 
 

and
 

iron
 

 Fig 
 

2  
 

Compared
 

with
 

metal
 

films 
 

alloy
 

films
 

can
 

exploit
 

the
 

advantages
 

and
 

characteristics
 

of
 

various
 

metals
 

to
 

obtain
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better
 

performance
 

or
 

new
 

properties 
 

Therefore 
 

alloy
 

films
 

have
 

significant
 

research
 

and
 

application
 

value 
 

PLD
 

can
 

prepare
 

not
 

only
 

simple
 

binary
 

system
 

alloy
 

films
 

such
 

as
 

AgCu
 

 Fig 
 

3  
 

AuAg 
 

and
 

PtAg
 

but
 

also
 

complex
 

multisystem
 

alloy
 

films
 

such
 

as
 

Heusler
 

alloy
 

and
 

high-entropy
 

alloys 
 

Recently 
 

PLD
 

has
 

become
 

a
 

significant
 

method
 

for
 

preparing
 

carbon
 

films 
 

including
 

graphene 
 

diamond-like
 

carbon
 

films 
 

and
 

nanostructured
 

porous
 

carbon
 

films
 

 Fig 
 

4  
 

Compound
 

film
 

is
 

currently
 

one
 

of
 

the
 

most
 

common
 

and
 

widely
 

used
 

material
 

types 
 

Because
 

PLD
 

has
 

the
 

characteristic
 

of
 

keeping
 

the
 

composition
 

of
 

the
 

target
 

and
 

film
 

consistent 
 

the
 

film
 

composition
 

can
 

be
 

controlled
 

by
 

the
 

target
 

to
 

fabricate
 

oxide 
 

nitride 
 

sulfide 
 

and
 

compound
 

films
 

with
 

more
 

complex
 

compositions 
 

Sometimes
 

composition
 

control
 

is
 

also
 

performed
 

by
 

reaction
 

with
 

background
 

gas
 

during
 

the
 

PLD
 

process 
 

Compared
 

with
 

elemental
 

metal
 

films 
 

the
 

mechanism
 

of
 

preparing
 

compound
 

films
 

is
 

more
 

complicated 
 

and
 

the
 

requirements
 

for
 

composition
 

and
 

crystal
 

structure
 

control
 

are
 

more
 

stringent 
 

Therefore 
 

the
 

richness
 

of
 

the
 

material
 

system
 

is
 

far
 

greater
 

than
 

that
 

of
 

elemental
 

metal
 

films 
 

At
 

present 
 

compound
 

films
 

mainly
 

include
 

metallic
 

and
 

nonmetallic
 

compound
 

films
 

 Fig 
 

5  
 

In
 

addition 
 

there
 

are
 

a
 

few
 

reports
 

on
 

the
 

preparation
 

of
 

phthalocyanine
 

organic
 

compound
 

films
 

by
 

PLD
 

recently 
 

Composite
 

films
 

prepared
 

by
 

PLD
 

possess
 

good
 

design
 

flexibility 
 

which
 

can
 

combine
 

the
 

advantages
 

of
 

multiple
 

materials
 

by
 

structural
 

and
 

material
 

designs
 

 Fig 
 

6  
 

Composite
 

films
 

have
 

become
 

a
 

hotspot 
 

The
 

application
 

of
 

the
 

films
 

by
 

PLD
 

in
 

optoelectronics 
 

new
 

energy 
 

biology 
 

superconductivity 
 

and
 

electronic
 

packaging
 

fields
 

has
 

attracted
 

much
 

attention 
 

In
 

the
 

optoelectronics
 

field 
 

two-dimensional
 

compound
 

thin
 

films
 

are
 

mainly
 

used
 

to
 

acquire
 

excellent
 

photoelectric
 

detection
 

performance 
 

In
 

the
 

new
 

energy
 

field 
 

high-performance
 

functional
 

films
 

are
 

mainly
 

applied
 

as
 

photoluminescent
 

materials
 

and
 

electrodes
 

in
 

photovoltaic
 

cells 
 

fuel
 

cells 
 

and
 

lithium
 

batteries 
 

In
 

the
 

biology
 

field 
 

the
 

film
 

prepared
 

by
 

PLD
 

is
 

mainly
 

used
 

as
 

a
 

bacteriostatic
 

coating 
 

In
 

the
 

superconductivity
 

field 
 

high-temperature
 

superconducting
 

films
 

such
 

as
 

Y-Ba-Cu-O YBCO 
 

films
 

and
 

low-
temperature

 

superconducting
 

films
 

such
 

as
 

niobium
 

films
 

are
 

fabricated
 

and
 

their
 

superconducting
 

properties
 

are
 

explored
 

and
 

controlled 
 

In
 

the
 

electronic
 

packaging
 

field 
 

organic-free
 

nanostructure
 

films
 

are
 

prepared
 

for
 

interconnecting
 

SiC
 

power
 

dies
 

and
 

substrates 
 

Conclusion
 

and
 

Prospect High-performance
 

films
 

by
  

PLD
 

are
 

becoming
 

a
 

hot
 

research
 

direction
 

due
 

to
 

the
 

advantages
 

of
 

PLD 
 

and
 

they
 

have
 

been
 

applied
 

in
 

many
 

relevant
 

fields 
 

However 
 

there
 

are
 

some
 

technical
 

and
 

engineering
 

problems 
 

such
 

as
 

large
 

particle
 

splash
 

and
 

the
 

bottleneck
 

of
 

large-area
 

uniform
 

deposition 
 

From
 

the
 

perspective
 

of
 

process 
 

the
 

development
 

of
 

PLD
 

particle
 

control
 

technology
 

can
 

immensely
 

improve
 

the
 

surface
 

problems
 

due
 

to
 

the
 

large
 

particle
 

splash 
 

In
 

addition 
 

large-area
 

deposition
 

technology
 

is
 

continuously
 

developing
 

and
 

an
 

8-inch
 

large-area
 

uniform
 

deposition
 

in
 

the
 

literature
 

has
 

been
 

achieved 
 

From
 

the
 

perspective
 

of
 

technology 
 

with
 

the
 

continuous
 

progress
 

of
 

laser
 

technology 
 

the
 

type
 

of
 

laser
 

used
 

in
 

PLD
 

will
 

develop
 

from
 

long
 

pulse
 

nanosecond
 

laser
 

to
 

picosecond
 

and
 

femtosecond
 

laser 
 

Therefore 
 

PLD
 

preparation
 

of
 

high-performance
 

film
 

materials
 

has
 

potentials
 

for
 

industrial
 

application 
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