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摘要　用溅射法在Ｓｉ片上制备了厚度为１４０ｎｍ的氧化铟锡（ＩＴＯ）薄膜。Ｘ射线衍射研究表明所制备的薄膜为多

晶结构。在１．５～４．５ｅＶ范围内对ＩＴＯ薄膜进行了椭偏测量。分别用德鲁德 洛伦茨谐振子（Ｄｒｕｄｅ＋Ｌｏｒｅｎｚ

ｏｓｃｉｌｌａｔｏｒｓ）模型、层进模型结合有效介质近似模型对椭偏参量ψ、Δ进行了拟合，得到ＩＴＯ薄膜的折射指数狀的变

化范围在１．８～２．６之间，可见光范围内消光系数犽接近于零，在３５０ｎｍ波长附近开始明显变化，且随着波长的减

小犽迅速增加。计算得到直接和间接光学带隙分别是３．８ｅＶ和４．２ｅＶ。并在１．５～４．５ｅＶ段给出一套较为可靠

的、具有实用价值的ＩＴＯ介电常量和光学常量。
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１　引　　言

透明导电薄膜具有接近金属的导电率、可见光

范围内的高透射比、红外高反射比以及其半导体特

性，广泛地应用于太阳能电池、显示器、气敏元件、抗

静电涂层以及半导体／绝缘体／半导体（ＳＩＳ）异质

结［１］、现代战机和巡航导弹的窗口等［２］。由于氧化

铟锡（ＩＴＯ）薄膜材料具有优异的光电性能，近年来

得以迅速发展，特别是在薄膜晶体管（ＴＦＴ）
［３］制

造、平板液晶显示器（ＬＣＤ）
［４］、太阳能电池透明电

极［５］以及红外辐射反射镜涂层、交通工具用玻璃除

霜、建筑物幕墙玻璃［６］等方面获得广泛应用。

椭偏测量技术因其精度高和非破坏性而越来越

受到关注［７～１０］。随着椭偏仪自动化程度的提高，研究

者可以快速获得薄膜的椭偏数据，但关键是如何建立

适当的模型去拟合椭偏数据以获取薄膜精确的厚度

和光学常量。本文对溅射法制备的ＩＴＯ薄膜进行了
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椭偏测量，采用不同的模型解谱，并提供了一套较为

可靠的、具有实用价值的ＩＴＯ薄膜光学常量。

２　实　　验

２．１　样品制备

在ＪＧＰ５６０Ⅰ型超高真空多功能磁控溅射仪上

采用直流磁控溅射工艺制备了ＩＴＯ透明导电薄膜。

靶材为高纯度（９９．９９％）的氧化铟锡陶瓷靶（质量分

数９０％Ｉｎ２Ｏ３＋１０％ＳｎＯ２，Φ６０ｍｍ），基片为单面抛

光硅片。在样品制备前，硅片先后经丙酮、酒精和去

离子水超声各清洗１５ｍｉｎ，烘箱烘干。本底真空度

６．０×１０－４Ｐａ，基体温度为室温，靶基距６ｃｍ，Ａｒ气

流量４５ｓｃｃｍ（标准状态下４５ｍｌ／ｍｉｎ），溅射压强

１Ｐａ，溅射电压３２０Ｖ，溅射电流０．１４Ａ。

２．２　椭偏解谱原理及数据测量

椭圆偏振光谱法是利用椭圆偏振光经薄膜反射

后，其偏振状态会随薄膜的厚度和光学性质而改变

的特点，来测量薄膜的厚度和光学常量［１０，１１］。反射

式椭圆偏振光谱仪测量空气 薄膜 基片所构成的单

层膜系统情况，如图１所示。

图１ 反射式椭偏术单层膜系统模型

Ｆｉｇ．１ Ｍｏｎｏｌａｙｅｒｓｙｓｔｅｍｍｏｄｅｌｏｆｒｅｆｌｅｃｔｉｏｎｔｙｐｅ

ｅｌｌｉｐｓｏｍｅｔｒｙ

若一束单色平行光以犻０ 入射角入射到薄膜，则

在薄膜表面，利用反射、透射公式进行理论推导。由

多束反射光干涉后的结果，并引入椭偏参量ψ、Δ，得

到椭偏参量与入射媒质折射率狀０、薄膜厚度犱及折

射率狀Ｆ、基片折射率狀ｓ、光束的入射角犻０ 和波长λ

的函数关系：

犉（ψ，Δ）＝犉（狀０，狀Ｆ，狀Ｓ，犻０，λ，犱）， （１）

若膜有吸收，则狀Ｆ 为复折射率，可用狀Ｆ ＝狀＋犻犽表

示（狀和犽分别为薄膜的光学折射率和消光系数）。方

程中存在三个变量狀、犽、犱。测出不同入射角犻０ 所对

应的椭偏参量ψ、Δ随波长λ的变化数据，建立适当

模型通过解谱软件由（１）式算出薄膜的光学常量

狀（λ）、犽（λ）和膜厚犱。

采用ＲＡＰＩ型入射角和波长可变的反射式全

自动椭圆偏振光谱仪，入射角准确度优于０．０１°。

测量了所制备ＩＴＯ膜的ψ、Δ在２７０～７７５ｎｍ光频

范围内随波长λ的变化。光子能量范围为１．５～

４．５ｅＶ，能量扫描间隔为０．１ｅＶ，入射角为７０°。

２．３　椭偏数据分析

对实验所获得的椭偏数据建立适当的物理模型

再利用线性回归分析方法进行解谱。先从简单理想

化的模型开始，逐步将实际的薄膜结构信息考虑到模

型中去，使计算的数据向实验数据接近。最终的模型

选择要考虑以下标准：在全谱范围内计算的数据与实

验数据要相当的一致；尽可能小的均方根误差：

ΔＲＭＳＥ ＝
∑
狀

犼＝１

犢ｔａｒｇｅｔ犼 －犢ｃａｌｃ（ ）犼
２
×狑

２
［ ］犼

∑
狀

犼＝１

狑２槡 犼

，（２）

其中狀为测量的椭偏数据（ｔａｒｇｅｔ）数目，犢ｔａｒｇｅｔ是椭

偏参量ψ和Δ的值，犢ｃａｌｃ为拟合得到的椭偏参量计算

值，狑是每个椭偏测量数据的权重，本实验中均取值

为１。

图２ ＩＴＯ薄膜的Ｘ射线衍射图

Ｆｉｇ．２ Ｘｒａｙｄｉｆｆｒａｃｔｉｏｎ（ＸＲＤ）ｐａｔｔｅｒｎｆｏｒＩＴＯｆｉｌｍ

３　结果与分析

３．１　微结构分析

用 ＭＡＣＭ１８ＸＨＦ型Ｘ射线衍射仪（ＣｕＫα 射

线源，管压为４０ｋＶ，管流为１００ｍＡ，掠射角为２°，

扫速为８°／ｍｉｎ）测量了淀积在硅片上的ＩＴＯ薄膜Ｘ

射线衍射谱，如图２所示。根据Ｉｎ２Ｏ３ 的粉末衍射

文件（ＰＤＦ）标准谱图（＃７１２１９５）可知，ＩＴＯ薄膜为

Ｉｎ２Ｏ３ 的立方结构，没有发现单质Ｓｎ或Ｓｎ氧化物

（ＳｎＯ，ＳｎＯ２）的特征峰，表明Ｓｎ已经溶入Ｉｎ２Ｏ３ 晶

格中形成了固溶体。（２２２）、（４００）、（４４０）和（６２２）衍

射峰较强，薄膜呈多晶结构。

４０４
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３．２、椭偏解谱

３．２．１　德鲁德 洛伦茨谐振子模型

在椭偏解谱实际应用中，首先要建立模型。建

立模型有两层含义，其一是薄膜的结构模型，是单层

膜还是多层膜，每层膜中是均质结构还是多元结构；

其二是各膜层的算法模型，也就是色散关系模型。

通常解谱软件中提供了适应各类材料的算法模型，

也可以编辑公式设置自定义模型。对一些未知材料

或者没有其他相应的技术手段预先获知膜厚、膜层

结构等信息的薄膜进行拟合，则拟合时模型的建立

和拟合参量初始值的设定比较困难。可先用均质单

层模型且参量较少的算法模型。这样可以较快获得

薄膜的厚度。再考虑薄膜的实际结构，运用较复杂

模型进行拟合。考虑到ＩＴＯ薄膜既透明又导电，与

光场的作用既有自由电子的贡献也有晶格散射贡

献，所以首先建立单层均质的德鲁德 洛伦茨谐振模

型［１３］，其色散关系如下：

ε＝ε∞ １＋∑
犿

犼＝１

犃２犼
（犈ｃｅｎｔｅｒ）

２
犼－犈（犈－ｉν）［ －

ω
２
ｐ

犈（犈＋ｉν ］）， （３）

式中谐振子数犼（在此取１），高频介电常量ε∞，中心

能量犈ｃｅｎｔｅｒ，谐振子振幅犃犼（其数值为 ω
２
犔－ω

２
槡 Ｔ，ωＬ

和ωＴ 分别为纵向和横向光学声子的角频率），等离

子体谐振频率ωｐ，碰撞频率ν。以上参量的初始设置

采用缺省值，结合拟合结果逐一优化更改，直至拟合

达到满意效果。式中犈为入射光光子的能量，在输入

椭偏数据时可以选择犈（单位：ｅＶ）也可以选择波长

λ（单位：ｎｍ）。

椭偏参量ψ、Δ的拟合结果如图３所示。由图可

以看出ψ在５００ｎｍ波长附近、Δ在７００ｎｍ附近拟合

的均不够理想。结果所得均方根误差为２．５３５８，厚

度为１２３．７ｎｍ。

图３ 用德鲁德 洛伦茨谐振模型拟合ψ、Δ结果

Ｆｉｇ．３ ＦｉｔｒｅｓｕｌｔｓｏｆψａｎｄΔｂｙＤｒｕｄｅＬｏｒｅｎｚｏｓｃｉｌｌａｔｏｒｍｏｄｅｌ

３．２．２　层进模型
［１４］

利用单层德鲁德 洛伦茨谐振模型拟合得到薄

膜的大致厚度为１２０ｎｍ左右。由于在制备过程中

薄膜的岛状生长模式使得靠近基片表面的薄膜有空

隙，随着膜厚的增加，薄膜的空隙越来越少，而空隙

的组分比随着膜厚的增加可以看成线性递减［１２，１３］。

对于常温下制备且未退火的薄膜，通常有一层表面

粗糙层。而上一种模型则认为整个薄膜是匀质的，

必然会造成拟合结果与实际的偏差。设置的模型如

图４所示。

膜的最上部是表面粗糙层，ＩＴＯ和空隙体积分

数各占５０％，厚约８ｎｍ。表面层以下是ＩＴＯ层，该

层的总厚度设为１２５ｎｍ。将其分为１０个等厚的分

层，设膜基界面处的分层中空隙占１５％。随着膜的

生长空隙越来越少且呈线性变化，最后其组分为零。

其中ＩＴＯ材料的色散关系仍然用方程（３）描述，表

图４ 层进模型设置图

Ｆｉｇ．４ Ｆｉｌｍｓｅｔｂｙｇｒａｄｅｄｍｏｄｅｌ

面粗糙层中ＩＴＯ和空隙的混合体用有效介质近似

（ＥＭＡ）中的布鲁格曼（Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ）模型：

∑
犿

犼＝１

犳犼
ε犼－ε

ε犼＋犢ε
＝０， （４）

式中ε、ε犼分别是复合体和第犼种材料的介电常量，犳犼

是第犼种材料的体积分数，犢 是相关的形状因子。

５０４
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椭偏参量ψ、Δ的拟合结果如图５所示。均方根

误差为１．６１４７７，总厚度为１４０．５ｎｍ。各项标准均

优于上一种单一均质模型，结果可靠。

图５ 用层进模型拟合ψ、Δ结果

Ｆｉｇ．５ Ｆｉｔｒｅｓｕｌｔｓｏｆψ，Δｂｙｇｒａｄｅｄｍｏｄｅｌ

３．３　光学常量

图６为用层进模型拟合ＩＴＯ薄膜所得的光学常量色散谱。

图６ 层进模型拟合所得ＩＴＯ薄膜的光学常量

Ｆｉｇ．６ ＯｐｔｉｃａｌｃｏｎｓｔａｎｔｓｏｆＩＴＯｆｉｌｍｏｂｔａｉｎｅｄｂｙｕｓｉｎｇＧｒａｄｅｄｍｏｄｅｌ

　　可看出折射率狀的变化范围在１．８～２．６之间，

可见光范围内消光系数犽很小，在３５０ｎｍ波长处开

始明显变化，且随着波长的减小犽迅速增加，与相似

制备条件下 Ｍ．Ｌｏｓｕｒｄｏ等
［１３］报道的结果接近。而

Ｓ．Ｌａｕｘ
［１７］报道的消光系数犽在４００ｎｍ处明显变

化；陈猛等［１８］所制备的ＩＴＯ 薄膜消光系数犽在

４３０ｎｍ处迅速变化。这都是因为不同制备方法造

成了薄膜的微结构的差异，从而导致ＩＴＯ薄膜在紫

外波段光吸收阈值的不同。

拟合所得的不同波长处的介电常量和光学常量

列入表１。

表１ 不同波长处的ＩＴＯ薄膜介电常量和光学常量

Ｔａｂｌｅ１ Ｄｉｅｌｅｃｔｒｉｃｃｏｎｓｔａｎｔｓａｎｄｏｐｔｉｃａｌｃｏｎｓｔａｎｔｓ

ｏｆＩＴＯｆｉｌｍｉｎｄｉｆｆｅｒｅｎｔｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ

犈／ｅＶ ε１ ε２ 犽 狀

１．５００００ ３．１２７００ ０．３４８１５ ０．０９４１６ １．７９１１０

１．６００１６ ３．２４１８９ ０．２４３０４ ０．０６７４４ １．８０１７９

１．７００２２ ３．４１０１２ ０．１９２５５ ０．０５２１１ １．８４７３９

（续表一）

犈／ｅＶ ε１ ε２ 犽 狀

１．８００２０ ３．５５５７７ ０．１５１１４ ０．０４００７ １．８８６１０

１．９０００８ ３．６８３６２ ０．１１６４４ ０．０３０３３ １．９１９５２

２．０００００ ３．７９７６３ ０．０８６６７ ０．０２２２４ １．９４８８８

２．１００２９ ３．９０１０３ ０．０６０４４ ０．０１５３０ １．９７５１６

２．２００１８ ３．９９５４７ ０．０３６９２ ０．００９２３ １．９９８８９

２．３００１９ ４．０８３４７ ０．０１５１４ ０．００３７５ ２．０２０７６

２．４００３９ ４．１６６７７ ０．００５６０ ０．００１３７ ２．０４１２７

２．５００１０ ４．２４６３１ ０．０２５８０ ０．００６２６ ２．０６０６７

２．６００２５ ４．３２４１７ ０．０４６２３ ０．０１１１２ ２．０７９４９

２．７００５０ ４．４０１３４ ０．０６７４４ ０．０１６０７ ２．０９８００

２．８００５４ ４．４７８８３ ０．０９０００ ０．０２１２６ ２．１１６４３

２．９００１２ ４．５５７６６ ０．１１４６０ ０．０２６８４ ２．１３５０４

３．０００４８ ４．６４０１６ ０．１４２４４ ０．０３３０６ ２．１５４３６

３．１００２７ ４．７２６６５ ０．１７４３１ ０．０４００８ ２．１７４４６

３．２００３１ ４．８１９４４ ０．２１１９３ ０．０４８２６ ２．１９５８５

３．３００８５ ４．９２０７５ ０．２５７５１ ０．０５８０２ ２．２１９０３

３．４００４４ ５．０３１２４ ０．３１３１４ ０．０６９７７ ２．２４４１３

３．５００２８ ５．１５４７３ ０．３８３４２ ０．０８４３８ ２．２７１９７

６０４
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（续表二）

犈／ｅＶ ε１ ε２ 犽 狀

３．６００９３ ５．２９５０９ ０．４７４９７ ０．１０３１０ ２．３０３４２

３．７００９０ ５．４５３５４ ０．５９５５１ ０．１２７３１ ２．３３８７５

３．８００７４ ５．６３３５３ ０．７５９３４ ０．１５９６０ ２．３７８８７

３．９０１２０ ５．８３７０５ ０．９９０３０ ０．２０４２２ ２．４２４６２

４．０００６５ ６．０５３５８ １．３１９３４ ０．２６６５５ ２．４７４８０

４．１０１２２ ６．２５８７１ １．８０８５５ ０．３５７８２ ２．５２７２０

４．２０１２９ ６．３６３８１ ２．５２２９１ ０．４９０８４ ２．５６９９７

４．３００３８ ６．１７０９６ ３．４８９９７ ０．６７７６９ ２．５７４９２

４．４０１１４ ５．３４３７１ ４．５４３４４ ０．９１３９０ ２．４８５７４

４．５００１８ ３．８４３４９ ５．０３１０３ １．１１５２８ ２．２５５５１

３．４　吸收系数与光学带隙

多晶和非晶的ＩＴＯ材料光吸收既有直接带间

跃迁也有间接带间跃迁［１９］。直接跃迁的吸收光谱

中的光学吸收系数可用（５）式表示：

α犺ν＝犅ｄ 犺ν－犈（ ）ｇ
１／２， （５）

式中犅ｄ是直接跃迁的吸收常量，犺ν为光子能量，犈ｇ

为带隙，α为吸收系数；间接跃迁的光学吸收系数则

由（６）式表示：

α犺ν＝犅ｉ（犺ν－犈ｇ）
２， （６）

式中犅ｉ是间接跃迁的吸收常量。

将吸收系数α的α
１／２和α

２ 作图，在两曲线上沿

吸收边作切线交于横轴的光子能量值对应的分别是

间接带隙和直接带隙。由（７）式
［２０］将椭偏数据拟合

所得的消光系数犽换算成吸收系数α：

α≡２ω犽／犮＝４π犽／λ０， （７）

其中λ０为真空中光的波长。作α
１／２和α

２关于波长的

曲线，如图７所示。

图７α
１／２和α

２ 关于波长的图像

Ｆｉｇ．７α
１／２ａｎｄα

２ａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｔｈｅｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ

作切线与横轴的交点分别为３２９．７ｎｍ 和

２９４．６ｎｍ，换算成光子能量是３．８ｅＶ和４．２ｅＶ。

所得的直接带隙４．２ｅＶ 与 Ｙ．Ｏｈｈａｔａ
［１２］、Ｈ．Ｅｌ

Ｒｈａｌｅｂ
［１２］报道的相符，而间接带隙３．８ｅＶ均高于

文献报道［１７，１２］。这是因为本文所制备的ＩＴＯ薄膜

主要为多晶结构。

４　结　　论

用溅射法制备了厚度为１４０ｎｍ的ＩＴＯ薄膜，

利用椭偏技术对所制备的薄膜进行了测量和解谱。

通过椭偏参量ψ、Δ的拟合图形、均方根误差和拟合

时各个变量之间的影响因子等标准判断可知，用层

进模型比德鲁德 洛伦茨谐振模型拟合效果更好，且

符合薄膜的真实结构。得到ＩＴＯ薄膜的折射指数狀

的变化范围在１．８～２．６之间，可见光范围内消光系

数犽很小，在３５０ｎｍ波长附近开始明显变化，且随

着波长的减小犽迅速增加。并给出光学常量在

１．５～４．５ｅＶ波段的数值。进一步计算得到了所制

备ＩＴＯ薄膜的直接光学带隙为４．２ｅＶ，间接光学带

隙为３．８ｅＶ。
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