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衬底温度对磁控溅射制备掺铝氧化锌
薄膜的结构和光电性能的影响
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（华侨大学 厦门工学院，福建 厦门３６１０２１）

　　摘　要：利用射频磁控溅射在石英基片上沉积掺铝氧化锌薄膜，研究了衬底温度对薄膜结构和光电性能的影响．当

给衬底加热时，Ｘ射线 衍 射 观 测（００２）峰 相 对 强 度 明 显 增 强．在 衬 底 温 度２５０℃下 制 备 的 薄 膜 的 晶 粒 尺 寸 最 大，为

２４．９ｎｍ，表面粗糙度最小，为８．１ｎｍ，表明在衬底温度２５０℃下制备的薄膜的结晶效果最好．衬底温度从３０℃升高到

２５０℃，薄膜的电阻率相应地从１４．３５×１０－４Ω·ｃｍ降低到７．１８×１０－４Ω·ｃｍ，随着衬底温度的升高，电阻率反而增大．
所有样品在可见光区的平均光学透射率都大于８５％．引入品质因子分析薄膜的光电性能，当衬底温度为２５０℃时，品质

因子最大为１６．１５×１０－３Ω－１，其光电性能最好．
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１　引　言

透明导电薄膜已经广泛应用于太阳 能 电 池、
液晶显示器、有机和无机发光管等多种光电子元

器件中［１］．其中Ａｌ掺杂ＺｎＯ（ＡＺＯ）薄膜材料具

有优良的光电特性，且相对于目前应用最广泛的

掺锡氧化铟（ＩＴＯ），具 有 原 材 料 丰 富、价 格 低 廉、
不含有毒性、在氢等离子体中很稳定等优势，而被

认为是最具有潜力的新一代的透明导电氧化物．
制备ＡＺＯ薄 膜 常 用 的 方 法 有 真 空 蒸 发、化 学 气

相沉积、磁控溅射等．其中，磁控溅射是最常用的

方法之一［２－４］，它具有溅射 粒 子 能 量 高，溅 射 沉 积

的薄膜致密性强、成核密度高等优点．但是，溅射

过程的工艺因素，如工作气压、溅射功率、衬底温

度、靶到衬底的距离（靶距）等都会对沉积薄膜的

结构和光电性质产生重要的影响．如：Ｙａｍａｄａ［５］

等研究了氩气压强、射频溅射功率及磁场等因素

对溅射沉积的薄膜 的 影 响，在０．６Ｐａ的 氩 气 压，

０．１Ｔ磁场及３５０Ｗ射频溅射功率下获得了最低

电阻率１．１×１０－３Ω·ｃｍ以及波长在４００ｎｍ以

上的可见光 区 高 于９０％的 透 射 率 的 ＡＺＯ薄 膜；

Ｋｉｍ［６］等人研究 射 频 溅 射 功 率（２５～１５０Ｗ）、靶

到衬 底 距 离（６．８～１１ｃｍ）、工 作 气 压（０．４～

２．０Ｐａ）及衬底 温 度（２５～１２０℃）等 因 素 对 制 备

的ＡＺＯ薄膜的影响，在射频溅射功率为２５Ｗ，靶
距６．８ｃｍ，工作气压０．４Ｐａ，１２０℃衬 底 温 度 下

在石英衬底上获得了最低电阻率３．８５×１０－３Ω·

ｃｍ及在可见光区高于９０％的高透射率；Ｈｅ　Ｂｏ［７］

等研究了衬 底 温 度 从 室 温、１８０，２８０，３８０，４８０℃
变化时对ＡＺＯ薄膜 光 电 性 能 的 研 究．本 文 采 用

射频磁控溅 射 法 在 石 英 衬 底 上 沉 积 ＡＺＯ薄 膜，
对薄膜的表面形貌进行表征，引入品质因子较为

系统地分析了衬底温度对所制备的薄膜的光电性

能的影响，并 制 备 出 光 电 性 能 较 为 良 好 的 ＡＺＯ
薄膜，其在可见光区的平均 透 射 率 为８６．３０％，而

电阻率低至７．１８×１０－４Ω·ｃｍ，由此计算出的薄

膜的品质因子达到１６．１５×１０－３Ω－１．本 文 工 作

的目的是在不降低可见光区内透射率的情况下提

高薄膜的导 电 性，发 展 ＡＺＯ薄 膜 在 太 阳 能 电 池

等光 电 子 元 器 件 中 的 应 用，要 求 薄 膜 在４００～
１　１００ｎｍ波长范围有较低的电阻率和较高的透射

率以及合适的形貌结构．

２　实　验

利用ＪＧＰ５６０ＢⅡ型 超 高 真 空 多 功 能 磁 控 溅

射设备在石英基片上射频磁控溅射沉积 ＡＺＯ薄
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膜，溅射电源的频率为１３．５６ＭＨｚ，ＡＺＯ溅射靶

材是高纯度 的ＺｎＯ（９９．９９％，纯 度）混 合 质 量 分

数为１．５％氧化铝（９９．９９％，纯度）．基片到靶材

的距离 为６０ｍｍ，基 片 温 度 通 过 温 差 电 偶 测 量，
用电加热炉加热控温．实验样品 Ａ，Ｂ，Ｃ，Ｄ的基

片温度分别控制在３０，１５０，２５０，３５０℃．溅 射 前

真空腔的气压为２．０×１０－４　Ｐａ，溅射过程中充入

氩气作 为 工 作 气 体，工 作 气 压 为０．５Ｐａ，氩 气 的

流速 用 质 量 流 量 控 制 器 来 控 制，其 流 速 为

５０ｃｍ３／ｍｉｎ（在１标准大气压下）．４个样品的溅

射功率为４００Ｗ．每次沉积薄膜前预溅射５ｍｉｎ，
用于清除靶表面的污染物，沉积薄膜的时间均为

４００ｓ．
薄膜的晶体结构用ＭＡＸ２５００型Ｘ射线衍射

仪（Ｃｕ　Ｋα辐射λ＝０．１５４　１８ｎｍ）测量，其表面形

貌用ＣＳＰＭ　４００型原子力显微镜在大气条件下观

测，扫描面积为２μｍ×２μｍ，利 用 ＡＦＭ 的 表 面

形貌数据计算薄膜的均方根表面粗糙度．薄膜的

正入射透射光谱用 ＵＶ－２４５０双光束分光光度计

测量，测 量 的 波 长 范 围 是２００～９００ｎｍ［８］．采 用

拟合透射光谱所有数据的方法［９，１０］来计算薄膜的

折 射 率、消 光 系 数 及 厚 度．用ｖａｎ　ｄｅｒ　Ｐａｕｗ 方

法［１１］测量薄膜的方块电阻和载流子迁移率，并计

算出载流子浓度和电阻率［１２］．

３　结果和讨论

３．１　晶体结构和表面形貌

在一定条件下，薄膜生长速度与衬底 温 度 之

间的关系如图１所示，从图中可以看出，随温度的

升 高 薄 膜 的 生 长 速 度 逐 渐 增 大，在 衬 底 温 度 为

３５０℃时，生长速度达到１．２２ｎｍ／ｓ．

图１　薄膜的溅射速度随衬底温度的变化

　　在上述条件下制备的薄膜具有较好的物理稳

定性和较强的基片附着力．图２为衬底温度分别

为３０，１５０，２５０，３５０℃制备的掺铝氧化锌薄膜的

ＸＲＤ谱．从图中可以看出，３０℃时样品的（００２）
衍射 峰 并 不 十 分 明 显，出 现 了（１００），（１１０）和

（１０３）多个衍射 峰；随 着 对 衬 底 的 加 热，（００２）晶

面衍射峰的强 度 显 著 增 大，ｃ轴 择 优 生 长 趋 势 显

著加强，并且开始出现（００４）峰，其衍射角由３０℃
时的３４．２５°增 大 到３４．３０°，在 衬 底 温 度 达 到

３５０℃时出现了（１０１）衍射峰，表明衬底温度对薄

膜的结晶性影响显著．

图２　薄膜的Ｘ射线衍射谱

图３示出了Ｉ（００２）／ΣＩ（ｈｋｌ）值 随 衬 底 温 度

的变化曲线．可以看出，（００２）晶面的择优取向程

度随 衬 底 温 度 的 升 高 而 增 强，当 衬 底 温 度 为

２５０℃时，Ｉ（００２）／ΣＩ（ｈｋｌ）比值接近于１；继续升

高温 度，Ｉ（００２）／ΣＩ（ｈｋｌ）比 值 略 微 减 小．这 说 明

衬底温度较低时，温度对薄膜的ｃ轴 择 优 取 向 性

影响较大，衬底温度较高时，温度对薄膜的ｃ轴择

优取向性的影响变小．笔者认为，当衬底温度较

低时，在衬底上吸附的锌原子和氧原子，由于原子

的能量较低，在薄膜中不易进行原子重排，薄膜的

取向性较差；对衬底加热，ＡＺＯ晶粒（００２）面表

面能最低，因此（００２）面平行于基片择优生长，在

图谱上表现为（００２）衍射峰峰值增加；衬底温度进

一步升高，（００２）衍射峰的相对强度却变小，这是

因为石英衬 底 与 ＡＺＯ薄 膜 的 热 膨 胀 系 数 不 同，
当衬底温度过高时，薄膜ｃ轴取向性变差，吸附原

子在衬底表面的侧向迁移能力明显上升，晶粒横

向生长速度明显提高，薄膜的结晶程度有所上升，
而对薄膜的择优取向度影响相对较小．

２ 　　　　　　　　　 物　理　实　验 第３４卷

www.sp
m.co

m.cn

zhk
铅笔



图３　（００２）晶面择优取向度与衬底温度的关系

表１是不同衬底温度下ＡＺＯ薄膜的（００２）衍
射峰的峰位２θ、ｃ轴晶格常量ｃ、晶粒尺寸Ｄ 及半

峰全宽ＦＷＨＭ．从表中数据可以看出，在衬底温

度为２５０℃时，ｃ轴晶格常量ｃ、晶粒尺寸Ｄ 均最

大，分别为５．２４０　９ｎｍ和２４．９ｎｍ，衬底从３０℃
加热到２５０℃时，半 峰 全 宽 逐 渐 减 小，ＸＲＤ的 半

峰全宽与薄膜晶粒尺度有关，这说明随着温度的

升高，薄膜 的 晶 粒 逐 渐 长 大，晶 化 程 度 提 高．在

２５０℃时半峰全宽达到最小，为０．３４９°，随着衬底

温度的继续升高，半峰全宽又随之增大．在衬底

温度为２５０℃时，薄膜的晶粒尺寸最大，结晶性最

好，文献［１３］也有类似的结果．

表１　不同衬底温度下ＡＺＯ薄膜的（００２）衍射峰的峰位２θ、

ｃ轴晶格常量ｃ、晶粒尺寸Ｄ、半峰全宽ＦＷＨＭ

样品 ２θ／（°） ｃ／ｎｍ　 Ｄ／ｎｍ　ＦＷＨＭ／（°）

Ａ　 ３４．２５　 ５．１６２　８　 １４．０　 ０．６０１
Ｂ　 ３４．３０　 ５．１３１　９　 ２３．０　 ０．３７５
Ｃ　 ３４．３０　 ５．２４０　９　 ２４．９　 ０．３４９
Ｄ　 ３４．３０　 ５．２３６　７　 ２２．６　 ０．３８２

图４为不同衬底温度下制备的 ＡＺＯ薄膜的

原子力显微镜图像，观测区域为２μｍ×２μｍ．在

该条件下所制备的薄膜具有光滑的表面形貌图．
薄膜的表面粗糙度和颗粒尺寸由ＡＦＭ软件计算

得到，见表２．由表２可知，所有样品的粗糙度都

小于１１ｎｍ，而 表 面 颗 粒 尺 寸 在 几 十ｎｍ到１００
多ｎｍ的范围．在２５０℃衬底温度下制备的薄膜

表面粗糙度最小，表面最平整．温度进一步升高，
薄膜表面粗糙度又变大，在Ｓｕｎｄａｒａｍ和Ｋｈａｎ［１４］

的报告中曾指出，较高的衬底温度可以增加表面

迁移率，但也造成了再蒸发，使结构不规则．

（ａ）３０℃

（ｂ）１５０℃

（ｃ）２５０℃

（ｄ）３５０℃
图４　原子力显微镜观测的不同衬底温度下制备的

ＡＺＯ薄膜的表面形貌图形
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表２　不同衬底温度下制备的ＡＺＯ薄膜的表面颗粒尺寸

Ｄｉａ、表面粗糙度ｒ、薄膜厚度ｄｏｐｔ、溅射速率ｖ、在可

见光区（４３０～７００ｎｍ）的平均透射率珚Ｔ

样品 ｔ／℃ Ｄｉａ／ｎｍｒ／ｎｍ　ｄｏｐｔ／ｎｍ　ｖ／（ｎｍ·ｓ－１） 珚Ｔ

Ａ　 ３０　 ７２．０　１０．９　 ４０８　 １．０２　 ８５．７４％
Ｂ　１５０　 ７８．４　１０．４　 ４２４　 １．０６　 ８５．７５％
Ｃ　２５０　 ８１．８　 ８．１　 ４８０　 １．２０　 ８６．３０％
Ｄ　３５０　１２３．０　１０．２　 ４８６　 １．２２　 ８６．２７％

３．２　光学性质

图５为沉积 在 不 同 石 英 衬 底 温 度 上 的 ＡＺＯ
薄膜的透射光谱．为了方便比较，还给出了石英

衬底的透光率曲线图．从图中可知，ＡＺＯ薄膜在

可见光区的 透 过 率 基 本 上 相 同，均 大 于８５％，在

衬底 温 度２５０℃下 制 备 的 薄 膜 透 过 率 略 高，为

８６．３０％，说明此衬底温度下制备的薄膜样品具有

较好的光学性能．基于图５所给的数据计算薄膜

在可 见 光 区（４３０～７００ｎｍ）的 平 均 光 学 透 射 率

珡Ｔ．此外，比较图５中透射光谱曲线可知，随着衬

底温度的升高，ＡＺＯ薄膜的紫外吸收边先向长波

方向移动，发生“红移”，后向短波方向移动，产生

“蓝移”．一般在ＡＺＯ中，氧原子的饱和蒸汽压高

于锌原子，高 的 温 度 使 氧 原 子 更 容 易 从 ＡＺＯ薄

膜中解离［１５］．因 此，随 着 衬 底 温 度 升 高，薄 膜 中

产生的氧空位将会增多，而引发的更多氧缺陷会

导致ＡＺＯ薄 膜 的 紫 外 吸 收 边 向 长 波 方 向 移 动．
当衬底温度为２５０℃时，ＡＺＯ薄膜的吸收边向着

短波 方 向 移 动，其 原 因 是，在 足 够 高 的 衬 底 温 度

下，ＡＺＯ薄膜的晶体结构趋于完整，缺陷减少．

图５　薄膜的透射光谱曲线

３．３　电学性质

用ｖａｎ　ｄｅｒ　Ｐａｕｗ方 法 测 量 薄 膜 的 方 块 电 阻

ＲＳ，根据ρ＝ＲＳｄ计算薄膜的电阻率ρ．图６和７
分别为 不 同 衬 底 温 度 下 制 备 ＡＺＯ 薄 膜 的 迁 移

率、载流子浓度和电阻率曲线，表３为实验测量数

据．从图可以看出随着衬 底 温 度 从３０℃升 高 到

２５０℃时，电 阻 率 达 到 最 低 点７．１８×１０－４ Ω·

ｃｍ，继 续 升 高 温 度 到３００℃时，电 阻 率 上 升 达 到

１０．７０×１０－４Ω·ｃｍ．这是因为衬底从３０℃加热

到２５０℃，随着温度的升高，沉积过程中原子扩散

速度更快，成核更加容易，从ＸＲＤ的测量结果可

以看到，此时的晶格常量和晶粒尺寸均达到最大，
分别为５．２４０　９ｎｍ和２４．９ｎｍ，同时从ＡＦＭ 图

像中得到晶粒的表面粗糙度也是最小的，由此表

明衬底温度为２５０℃下制备的薄膜的结晶效果最

好；而继续升高温度则会破坏薄膜的结晶效果．这
与ＸＲＤ和ＡＦＭ的测量结果相一致．

图６　薄膜的载流子浓度Ｎ 和迁移率μ
随衬底温度的变化

图７　薄膜的电阻率随衬底温度的变化

４ 　　　　　　　　　 物　理　实　验 第３４卷
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表３　ＡＺＯ薄膜的电学性质

样品 ＲＳ／Ω
μ／（ｃｍ

２·

Ｖ－１·ｓ－１）
Ｎ／ｃｍ－３ ρ／

（Ω·ｃｍ）

Ａ　 ３５．１７　 ２．２８　 １．８４４×１０２１　 １４．３５×１０－４

Ｂ　 ２０．１４　 １．１７　 ４．７２２×１０２１　 ８．５４×１０－４

Ｃ　 １４．１９　 １．５４　 ５．６３８×１０２１　 ６．８１×１０－４

Ｄ　 ２２．３５　 ０．４８　 １２．９５０×１０２１　 １０．８６×１０－４

为了更好地评估和比较不同的透明导电薄膜

的质量，定义品质因子来分析可见光的透射和电

阻［１６］综合的性能：

ＦＴＣ＝珡Ｔ１０／ＲＳ， （１）
其中 珡Ｔ是 可 见 光 区（４３０～７００ｎｍ）的 平 均 透 射

率，ＲＳ 是双层膜的方块电阻．
由式（１）计算得到的薄膜的品质因子：样品Ａ

为６．１０×１０－３Ω－１，样品Ｂ为１０．６７×１０－３Ω－１，
样品Ｃ为１６．１５×１０－３Ω－１，样 品 Ｄ为１０．２２×
１０－３Ω－１．根据所得数据画出的品质因子见图８．
从图８看到薄膜的品质因子随着衬底温度的升高

而增大，当衬底温度达到２５０℃时，品质因子达到

最大为１６．１５×１０－３Ω－１；而后衬底温度升高，品

质因子下降，其主要原因是由于温度再度升高后

方块电阻变大所致．

图８　薄膜的品质因子随衬底温度的变化

４　结　论

通过改变薄膜的沉积温度，制备出不 同 衬 底

温度下具有良好 光 电 性 能 的 ＡＺＯ薄 膜．在 衬 底

温度２５０℃下制备的ＡＺＯ薄膜的晶格常量和晶

粒尺寸最大，分 别 为５．２４０　９ｎｍ和２４．９ｎｍ，薄

膜表面粗糙度最小为８．１ｎｍ，说明在２５０℃衬底

温度下制备的薄膜的结晶效果最好；薄膜的方块

电阻 和 对 应 的 电 阻 率 最 小，分 别 为１４．１９Ω 和

７．１８×１０－４Ω·ｃｍ，而此时薄膜在可见光区的平

均透射率却 最 高 为８６．３０％，由 此 计 算 出 的 薄 膜

的品质因子最大，为１６．１５×１０－３Ω－１，表明其光

电性能最好．
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