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４８８ｎｍ连续激光晶化本征非晶硅薄膜的

喇曼光谱研究
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摘　要：利用等离子增强化学气相沉积系统制备了本征非晶硅薄膜，并选用４８８ｎｍ波长的连续激

光进行晶化．采用喇曼测试技术对本征非晶硅薄膜在不同激光功率密度和扫描时间下的晶化状态

进行了表征，并用５１４ｎｍ波长与４８８ｎｍ波长对样品的晶化效果进行了比较．测试结果显示：激光

照射时间６０ｓ，激光功率密度在１．５７×１０５ Ｗ／ｃｍ２ 时，能实现非晶硅向多晶硅的转变，在功率密度

达到２．７５６×１０５ Ｗ／ｃｍ２ 时，有非晶开始向单晶转变，随着激光功率密度的继续增加，晶化结果仍

为单晶；在功率密度为２．３６２×１０５ Ｗ／ｃｍ２ 下，６０ｓ照射时间晶化效果较好；在功率密度为２．７５６×

１０５ Ｗ／ｃｍ２ 和照射时间为６０ｓ的条件下，用４８８ｎｍ波长比５１４ｎｍ波长的激光晶化本征非晶硅薄

膜效果较好，并均为单晶态．
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０　引言

利用激光退火能快速实现非晶硅薄膜到微晶硅

和多晶硅薄膜的转变，为非晶硅薄膜在平板显示和

太阳能电池等领域提供了广阔的应用前景［１］．已有

文献报道，利用脉冲激光器和连续激光器对非晶硅

薄膜进行了晶化，在晶化效果和工艺成本上，连续激

光器要优于脉冲激光器，能满足性能更高的薄膜晶

体 管 的 要 求［２８］．然 而，在 连 续 激 光 晶 化

（ＣｏｎｔｉｎｕｏｕｓｗａｖｅＬａｓｅｒＣｒｙｓｔａｌｌｉｚａｔｉｏｎ，ＣＬＣ）非

晶硅薄膜结果中，也只有微晶硅和多晶硅出现，很少

有单晶硅出现，并且研究甚少．原因在于非晶硅薄膜

的纯度对晶化效果有一定的影响，所以本文采用高

纯度的本征非晶硅薄膜来进行晶化研究．

喇曼散射技术是用来研究非晶、微晶、多晶甚至

单晶物质的微结构和性能的重要手段之一［９１３］．利

用硅薄膜喇曼光谱的峰位可以测试出硅薄膜是微

晶、多晶或者是单晶，并可以通过公式计算出晶化

度［１４］．本文采用等离子增强化学气相沉积（Ｐｌａｓｍａ

ＥｎｈａｎｃｅｄＣｈｅｍｉｃａｌＶａｐｏｒＤｅｐｏｓｉｔｉｏｎ，ＰＥＣＶＤ）的

工艺制备了本征非晶硅薄膜，用共焦显微喇曼

（Ｒａｍａｎ）光谱仪测试了非晶硅薄膜在不同的激光参

量条件下的喇曼光谱．实验采用的是改变激光功率

密度、照射时间和波长（４８８ｎｍ和５１４ｎｍ），从而得

出照射后的非晶硅在不同功率密度、照射时间及波

长的相变演化规律．在功率密度从１．１８１×１０５ Ｗ／

ｃｍ２ 到４．３３１×１０５Ｗ／ｃｍ２ 的范围，实现了非晶到多

晶的转变和非晶到单晶的转变，对激光晶化薄膜前

后的结构进行了表征和分析，得出了晶化效果与激

光参量之间的关系；并对４８８ｎｍ和５１４ｎｍ波长的

激光晶化效果进行了比较．为ＣＬＣ在低温环境和廉

价衬底上更高性能的应用提供了工艺参量和测试

参考．

１　样品的制备及处理过程

１．１　非晶硅薄膜的制备

采用ＰＥＣＶＤ的工艺在玻璃上沉积了本征非晶

硅（ａＳｉ）薄膜，沉积衬底温度为２００℃，沉积压强在

１６０Ｐａ，射频电源频率为１３．５６ＭＨｚ，反应时通入气

体流量为２０ｓｃｃｍ，射频功率为３０Ｗ，沉积厚度约

２．５μｍ．沉积过程中采用高浓度的氢气稀释硅烷．

１．２　薄膜的激光晶化

利用氩离子激光器作为辐射光源，最大激光功

率为１．２Ｗ，选用４８８ｎｍ波长的激光在不同功率密
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度和照射时间下对非晶硅薄膜进行退火，聚焦后激

光光斑直径约为２５μｍ．在室温环境下，采用固定样

品照射的方法来研究连续激光晶化的效果，激光束

经过一个１２ｃｍ焦距的透镜聚焦照射到样品上，样

品距离透镜１３ｃｍ．首先，固定照射时间，通过调节

激光功率改变照射样品的激光功率密度来研究其对

非晶硅晶化效果的影响；然后，固定激光功率密度，

改变照射时间，来研究时间对连续激光晶化非晶硅

薄膜效果的影响，时间参量分别采用：５ｓ、１０ｓ、

２０ｓ、３０ｓ、６０ｓ、９０ｓ、１２０ｓ、１５０ｓ、１８０ｓ．采用共焦

显微喇曼光谱仪点对点的测量方法对激光照射后的

状态进行喇曼光谱测试，根据喇曼光谱中多晶硅或

单晶硅特征峰的强弱和峰移，通过数据的处理得到

其结晶状况的变化规律．仪器型号：ＲｅｎｉｓｈａｗＲ

１０００，所用光源为半导体激光器功率为１ｍＷ，波长

４５７．５ｎｍ，测量时用５％的功率，经计算照射到样品

上的功率密度约为１０－４ Ｗ／ｃｍ２ 数量级，远小于晶

化阈值１．５７５×１０５ Ｗ／ｃｍ２，不会产生测试激光热效

应影响．同时为了得到激光波长对薄膜晶化效果的

影响规律，本文在相同条件下选用５１４ｎｍ波长的

激光晶化了非晶硅薄膜并与４８８ｎｍ波长的激光晶

化的效果进行了比较．

２　结果分析与讨论

对于连续激光晶化非晶硅薄膜，激光功率密度

和照射时间都会对晶化效果产生重要影响，而激光

功率密度又是首要的因素［１５］．首先采用固定激光照

射时间来研究激光功率密度对样品晶化效果的影

响，找到晶化样品的激光功率密度阈值；然后在达到

激光功率密度阈值以上，采用改变时间的方法来研

究时间对样品晶化效果的影响，在实验中发现照射

６０ｓ时出现较明显的多晶峰，同时样品没有被击穿，

表明６０ｓ是比较理想的晶化时间．图１是固定照射

时间为６０ｓ，改变激光功率密度对样品晶化的喇曼

光谱图．从图中可以看到，在激光功率密度分别为

犪～犳时，喇曼散射谱中类横向光学模的峰位（ＴＯ

模）分别在４８０ｃｍ－１附近、５１５．９７ｃｍ－１、５１８．１６

ｃｍ－１、５１８．１６ｃｍ－１、５２０．３５ｃｍ－１、５１８．１６ｃｍ－１．图

中很难看出非晶峰，是因为晶化后的峰值太强所致．

犪说明没有达到激光晶化样品的功率密度阈值，因

为类横向光学模的峰位在４８０ｃｍ－１附近并且比较

宽泛，为非晶硅的特征峰；犫显示出了多晶硅的特征

峰峰位为５１５．９７ｃｍ－１，说明犫的功率密度已经达

到了晶化阈值（１．５７５×１０５ Ｗ／ｃｍ２）；随着激光功率

密度的增加，多晶硅特征峰逐渐向单晶硅特征峰

（５２０．３５ｃｍ－１）移动，而后又回落到多晶硅特征峰，

可能是热回流和重结晶所致［１５］．

图１　在功率密度从１．１８１×１０
５ Ｗ／ｃｍ到３．１５０×１０５ Ｗ／

ｃｍ退火样品后的喇曼光谱

Ｆｉｇ．１　Ｒａｍａｎｓｐｅｃｔｒａｏｆｌａｓｅｒａｎｎｅａｌｉｎｇｓｐｅｃｉｍｅｎｓａｔｔｈｅ

ｐｏｗｅｒｄｅｎｓｉｔｙｆｒｏｍ１．１８１×１０
５ Ｗ／ｃｍｔｏ３．１５０ ×

１０５ Ｗ／ｃｍ

图２是激光功率密度从３．１５０×１０５ Ｗ／ｃｍ到

４．３３１×１０５ Ｗ／ｃｍ２ 退火样品后的喇曼光谱．从图２

可以看出，在激光功率密度继续上升的过程中，回落

的多晶硅特征峰位再次达到单晶硅特征峰位，说明

样品为准单晶硅［１６］；单晶硅峰值变强，半高宽变窄，

而后又有所下降，原因可能是晶化后的硅部分被氧

化和出现了重结晶所致．在此过程中也可能伴随着

微晶多晶的过渡，但是激光功率密度不能无限制的

增加，因为随着激光功率密度的增大，晶化层的深度

也在加大，由于本实验是在空气中完成，当达到一定

值之后非晶硅薄膜会被大量氧化，也可能会被熔融

蒸发．

图２　在激光功率密度从３．１５０×１０
５ Ｗ／ｃｍ２ 到４．３３１×

１０５ Ｗ／ｃｍ２ 退火样品后的喇曼光谱

Ｆｉｇ．２　Ｒａｍａｎｓｐｅｃｔｒａｏｆｌａｓｅｒａｎｎｅａｌｉｎｇｓｐｅｃｉｍｅｎｓａｔｔｈｅ

ｐｏｗｅｒｄｅｎｓｉｔｙｆｒｏｍ３．１５０×１０
５ Ｗ／ｃｍｔｏ４．３３１×

１０５ Ｗ／ｃｍ

图３是在激光功率密度为２．３６２×１０５ Ｗ／ｃｍ，

改变照射时间对非晶硅薄膜晶化后的喇曼光谱．从

图可以看出，在５ｓ以内，没有出现结晶峰，图中也

很难看出非晶峰，同样是因为晶化后的峰值太强不

易看出；从１０ｓ以后，随着晶化时间的延长，晶化效

果越来越好，达到一定时间后也会出现单晶，但随着

８５６１
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时间的继续增加单晶峰值又有所下降，可能是部分

硅被氧化和出现了重结晶所致．并且还可以看到，照

射６０ｓ时间，晶化效果较好，所以本文采用了固定

时间为６０ｓ，再次重复实验来研究激光功率密度对

晶化效果的影响，为晶化非晶硅薄膜找到了最佳的

晶化时间和功率密度，也为样品晶化为单晶硅工艺

提供了重要的参考价值．

图３　在相同功率密度不同退火时间下样品的喇曼光谱

Ｆｉｇ．３　Ｒａｍａｎｓｐｅｃｔｒａｏｆｌａｓｅｒａｎｎｅａｌｉｎｇｓｐｅｃｉｍｅｎｓａｔ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｉｍｅ

图４是相对强度（多晶峰强度与半高宽的比值）

随激光照射时间变化的规律（由图３所得）．

图４　相对强度随激光照射时间的变化关系

Ｆｉｇ．４　Ｒｅｌａｔｉｏｎｏｆｒｅｌａｔｉｖｅｉｎｔｅｎｓｉｔｙｗｉｔｈｌａｓｅｒｉｒｒａｄｉａｔｉｏｎ

ｔｉｍｅ

图５是在功率密度为２．７５６×１０５ Ｗ／ｃｍ２，照射

时间为６０ｓ的条件下，分别用５１４ｎｍ和４８８ｎｍ激

光照射非晶硅薄膜后样品的喇曼光谱图．结果显示，

用５１４ｎｍ波长的激光晶化后的峰值有所变弱．原

因是采用更长的波长不利于非晶硅薄膜的吸收，单

光子能量也有所下降，短波长激光更有利于非晶硅

薄膜的吸收，这点可以从非晶硅薄膜的紫外可见

近红外吸收光谱（图６）看出．样品在４８８ｎｍ处对光

的吸收率比在５１４ｎｍ波长处大，所以４８８ｎｍ波长

的激光晶化比５１４ｎｍ晶化效果要好．

图５　不同波长的激光退火非晶硅薄膜的喇曼光谱

Ｆｉｇ．５　Ｒａｍａｎｓｐｅｃｔｒａｏｆｌａｓｅｒａｎｎｅａｌｉｎｇｓｐｅｃｉｍｅｎｓａｔ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ

图６　非晶硅薄膜的吸收光谱

Ｆｉｇ．６　ＡｂｓｏｒｐｔｉｏｎｓｐｅｃｔｒａｏｆａＳｉｔｈｉｎｆｉｌｍ

在激光晶化后的样品中，随着激光参量的变化

晶态物质的相对含量（结晶度）也会发生复杂的变

化，这种变化对材料的性能有着重要的影响．本文采

用了，通过比较硅材料的喇曼谱中波数为４８０ｃｍ－１

（非晶硅特征峰）、５１０ｃｍ－１（多晶硅特征峰）和

５２０ｃｍ－１（单晶硅特征峰）处的波峰相对积分强度，

来计算样品晶化后的结晶度［１７］．采用的公式为

犡ｃ＝（犐５２０＋犐５１０）／（犐５２０＋犐５１０＋犐４８０） （１）

式中犐４８０、犐５１０、犐５２０分别是每个样品的喇曼光谱在

４８０ｃｍ－１、５１０ｃｍ－１和５２０ｃｍ－１处进行Ｇａｕｓｓｉａｎ拟

合的相对积分强度．通过计算我们得到结晶度随着

激光功率的变化呈现出复杂的变化趋势．计算结果

如图７．结晶度随着激光功率的增大而增大，直到完

全结晶，由于可能会发生重结晶和热回流，结晶度又

有所下降，而后又完全结晶．完全结晶可能是由于样

品纯度高所致，也可能给工艺参量的选取有关．但是

由于激光光束为高斯光束，光斑能量不够均匀，加上

热传导效应，测试时主要在中间范围测试，每个样品

采集多个点测试结果基本相同，喇曼峰为单晶峰说

明在测试范围内非晶硅完全结晶，晶化斑点周围可

能有非晶成分存在．

９５６１
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图７　晶化率随激光功率密度变化的关系

Ｆｉｇ．７　Ｒｅｌａｔｉｏｎｏｆｃｒｙｓｔａｌｌｉｎｉｔｙｗｉｔｈｌａｓｅｒｐｏｗｅｒｄｅｎｓｉｔｙ

３　结论

本文利用ＰＥＣＶＤ制备了本征非晶硅薄膜，选

用４８８ｎｍ波长的连续激光在不同激光功率密度、

不同照射时间下晶化样品，并用５１４ｎｍ波长的连

续激光晶化与之比较，利用共焦显微喇曼光谱仪研

究了晶化后样品的结构特性．结果显示：激光照射时

间６０ｓ，激光功率密度大于１．５７５×１０５ Ｗ／ｃｍ２ 时，

能实现非晶到多晶的转变；在激光功率密度达到

２．７５６×１０５ Ｗ／ｃｍ２时，非晶开始向单晶转变．在激

光功率密度为２．３６２×１０５ Ｗ／ｃｍ２，改变照射时间，

从５ｓ后非晶硅开始向多晶硅转变，随着激光照射

时间的延长，喇曼峰也出现了单晶峰值．在功率密度

为２．７５６×１０５ Ｗ／ｃｍ２，照射时间为６０ｓ的条件下，

用４８８ｎｍ波长的连续激光比５１４ｎｍ波长的连续

激光晶化得到的晶化峰值较强，半高宽较窄，表明晶

化效果较好，并且均为单晶峰．但是由于氩离子激光

器功率限制，晶化时为了提高晶化功率密度，使用聚

焦激光光斑的办法来实现，所以激光晶化的范围只

有二十多微米的光斑直径，激光晶化时热传导有回

流现象发生，致使结晶状况不均并有不均匀块状晶

体出现，如果采用高功率的连续激光器，并对光斑整

形，有望实现大面积表面均匀平整非晶硅薄膜的快

速激光晶化，也有可能实现非晶到单晶的转变．

致谢：感谢保定天威薄膜光伏有限公司提供的

非晶硅薄膜．
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