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溅射功率对掺铝氧化锌薄膜光电学性质的影响

范丽琴, 裴　瑜, 林丽梅, 詹仁辉, 赖发春3

(福建师范大学物理与光电信息科技学院, 福建 福州　350007)

　　摘要: 利用射频磁控溅射在BK27 玻璃基片上沉积掺铝氧化锌薄膜, 研究溅射功率对薄膜光电性能的影

响. 当溅射功率从250W 增加到400W 时, X 射线衍射的结果发现, 250 W 制备的薄膜只有 (002) 衍射峰,

而 300 W 以上的样品则出现了新的 (101) 衍射峰; 而且随着溅射功率的增加, (002) 峰的强度减弱,

(101) 峰的强度增强. 薄膜的厚度随溅射功率的增加而变厚, 电阻率随溅射功率的增加而减小, 从200 W 功

率时的2416×10- 48 cm 减小到400W 时的712×10- 48 cm. 样品在可见光区域的平均光学透射率都大于85% ,

其光学带隙随载流子浓度的减小而减小.
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Inf luence of Sputter ing Power on the Optica l and

Electr ica l Properties of ZnO: A l F ilm s

FAN L i-q in , PE IY u, L IN L i-m e i, ZHAN Ren -hui, LA I Fa-chun 3

(S chool of P hy sics and Op toE lectron ics T echnology , F uj ian N orm al U n iversity , F uz hou 350007, Ch ina)

Abstract: T ran sparen t conduct ing A lum in ium 2doped zinc ox ide (ZnO : A l) film s w ere

depo sited on BK27 glass sub stra tes by rad io frequency m agnetron spu t tering. Spu t tering

pow er changed from 250W to 400W and the sub stra te tem pera tu re w as 250 ℃. XRD resu lts

show that the film depo sited a t 250W show s on ly (002) peak, and the film s depo sited a t the

pow er la rger than 300 W show bo th (002) and (101) peak s. M o reover, the in ten sity of

(002) peak decreases as the increase of spu t tering pow er, bu t the in ten sity of (101) peak in2
creases w ith increasing spu t tering pow er. Bo th the film th ickness and carrier m ob ility in2
crease as the increase of spu t tering pow er. T he resist ivity of the film decreases from 2416×

10- 48 cm to 712×10- 4 8 cm as the spu t tering pow er increases from 250W to 400W. T he av2
erage tran sm it tance a t visib le spectra l reg ion fo r a ll sam p les is la rger than 85%. T he op t ica l

band gap decreases w ith decreasing carrier concen tra t ion.

Key words: A lum in ium 2doped zinc ox ide film ; spu t tering pow er; electrica l p ropert ies;

op t ica l p ropert ies

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 ]. 目前商业使用的透明导电薄膜材料基本上是掺锡氧化铟 ( ITO ) , 但是 ITO 材料存在价格高以及

铟有一定的毒性等缺点[ 2 ]; 因此, 近年来科学工作者不断地寻找其它更好的材料, 如氧化锌、氧化锡等

来替代 ITO , 可是纯的氧化锌不但电阻高, 而且在高温时它的电阻也不稳定. 这时掺杂的氧化锌就显示

出它的优势, 而且掺铝氧化锌 (A ZO ) 与 ITO 相比有如下的优点[ 3 ]: (1) 氧化锌在自然界中数量多且
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价格相对低; (2) 氧化锌不含有毒性; (3) 氧化锌在氢等离子体中很稳定.

通常情况下, 制备A ZO 薄膜的方法有真空蒸发、化学蒸气沉积、溅射等. 在这些制备方法中, 磁

控溅射是最常用的方法之一[ 4- 6 ] , 它具有沉积速率高、过程稳定、薄膜与基片的附着性能好、化学成分

容易控制等优点. 但是, 溅射过程的工艺因素, 如溅射功率、氧气分压、基片温度等等都会对沉积薄

膜的结构和光电学性质产生重要的影响. 如: Chen 等[ 3 ]研究了基片温度对溅射沉积的A ZO 薄膜的影

响, 发现250 ℃基片温度下制备的薄膜的电阻率最小; 而L ee 等[ 7 ]研究了溅射功率从30W 增加到120

W 对在塑料基片上沉积A ZO 薄膜的特性影响, 发现薄膜的电阻率随着溅射功率的增加而减小. 可见溅

射功率对制备薄膜的结构和光电学性质的改变起到重要的作用.

本文采用射频磁控溅射方法在玻璃基片上沉积A ZO 薄膜, 详细研究溅射功率对薄膜的结构、光电

学性能的影响. 实验表明, 溅射功率的改变对薄膜的特性有着显著的影响, 且所有制备样品在可见光

区的平均透过率都大于85% , 在400W 功率时制备的薄膜的电阻率为712×10- 4 8 cm , 具有很好的光电

学性能.

1　实验

利用JGP560B Ê 型超高真空多功能磁控溅射设备在BK27 玻璃基片上射频磁控溅射沉积A ZO 薄

膜, 溅射电源的频率为13156M H z, 所用靶材由ZnO 和A l2O 3 混合烧结而成, ZnO 和A l2O 3 的纯度均

达99199% , 其中A l2O 3 的重量占115%. 基片与靶之间的距离为60 mm , 基片温度通过热电偶测温, 用

电加热炉加热控温. 溅射前真空腔的气压为210×10- 4 Pa, 基片温度均为250 ℃, 溅射过程中充入氩气

作为工作气体, 工作气压为015 Pa, 氩气的流速用质量流量控制器来控制, 其流速为50 cm 3öm in (1

Pa). 4 个样品的溅射功率分别是250, 300, 350, 400W. 每次沉积薄膜前预溅射5 m in, 用于清除靶

表面的污染物, 沉积薄膜的时间均为400 s.

薄膜的晶体结构用M A X2500 型X 射线衍射仪 (Cu KΑ辐射Κ= 01154 18 nm ) 观测, 其表面形貌用

CSPM 400 型原子力显微镜在大气条件下观测, 扫描面积有10 Λm×10 Λm 和4 Λm×4 Λm , 其中, 10

Λm×10 Λm 用于计算样品的均方根 (RM S) 表面粗糙度和表面平均颗粒大小. 薄膜的正入射透射光谱

用UV 22450 双光束分光光度计测量, 测量的波长范围是200～ 900 nm. 采用拟合透射光谱所有数据的

方法[ 6, 8 ]来计算薄膜的折射率 (n)、消光系数 (k ) 及厚度 ( t) , 并从吸收光谱计算光学带隙等. 用V an

der Pauw 方法[ 9 ]测量薄膜的方块电阻和载流子迁移率 (Λ) , 并计算出载流子浓度 (N ) 和电阻率 (Θ).

图 1　薄膜的沉积速率 (R )

随溅射功率的变化曲线

2　结果与讨论

211　晶体结构和表面形貌

薄膜的沉积速率与靶材的溅射速率相关, 而溅射速率又与溅射功率有关, 一般情况下, 溅射功率

越大, 靶材的溅射速率越高, 沉积速率也就越大. 图1 给出了A ZO 薄膜的沉积速率 (R ) 随溅射功率

(P ) 的变化特性, 由图1 可见, 随着P 从250 W 增加到400W , R 则从35 nm öm in 升高到73 nm öm in,

而且R 随P 的增加是非线性增加的. 该现象与L ee 等[ 7 ]报道的P 小于150W 时R 与P 成线性增加关系

不一致; 当功率大于200 W 时, 氧化锌随溅射功率的增大更容易从靶表面溅射出来, 导致了沉积速率

的增加更快.

图2 给出了不同溅射功率条件下制备的A ZO 薄膜的X 射线衍射图

像. 由图2 可知, 溅射功率为250W 时, 只有一个 (002) 面的衍射峰; 而

当功率大于300 W 后, 除了 (002) 衍射峰外, 还出现了 (101) 面的衍射

峰. 在先前的低功率溅射制备的A ZO 薄膜的报道中[ 7 ] , 由于 (002) 面具

有最小的表面能, 制备的A ZO 薄膜基本是 (002) 方向生长, 没有
(101) 方向生长的报道. 因此, (101) 面衍射峰的出现应当是高功率条件

下溅射沉积的结果. 另外从图2 还可见, 随着溅射功率的增加, (002) 峰

的强度不断下降, 而 (101) 峰的强度则不断增强. 晶格的面间距 (d ) 可
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图 2　薄膜的X 射线衍射图像

以从如下的B ragg 公式[ 10 ]求出.

d sin Η= Κ, (1)

其中Η为衍射角, Κ为X 射线波长. 而晶粒的尺寸 (d g ) 可以从如下的

Scherrer 公式计算.

d g = 019Κö(B co s Η) , (2)

其中B 为X 射线衍射峰的半高宽. 根据X 射线衍射图像中的数据, X 射

线衍射的波长及式 (1) 和式 (2) , 可以求出晶粒大小 (见表1). 从表

1 可知, 随着溅射功率从250W 增加到400 W , (002) 面的晶粒尺寸从

2013 nm 减小到1713 nm , 而 (101) 面的晶粒尺寸则从1813 nm 增加到

2114 nm , 说明随着溅射功率的增加, 薄膜的沉积速率增加 (见图 1) , (101) 面的晶粒变大, 而

(002) 面的晶粒减小.

表 1　不同溅射功率 (P )制备的AZO 薄膜的厚度 ( t) , 衍射角,

半高宽 (B ) , 晶粒尺寸 (dg )以及平均光学透射率 (Tθ)

P öW tönm
(002) 峰 (101) 峰

2Ηö(°) B ö(°) d g önm 2Ηö(°) B ö(°) d g önm
Tϖö%

250 235 34135 01410 2013 — — — 8510

300 285 34130 01420 1918 36110 01458 1813 8517

350 360 34130 01440 1819 36120 01396 2112 8719

400 486 34130 01481 1713 36120 01390 2114 8515

图 3　原子力显微镜观测的不同溅射功率

制备的AZO 薄膜的表面形貌图像

　　利用原子力显微镜观测样品的

表面形貌, 不同功率制备薄膜4 Λm×

4 Λm 的表面形貌图像见图3. 薄膜的

RM S 表面粗糙度 (RM S roughness)

和表面颗粒的平均尺寸 (Gra in size)

通过10 Λm×10 Λm 原子力图像的数

据中计算得到, 并显示在图4 中. 从

图3 和图4 中可知, 所有样品都相对

比较平整, RM S 粗糙度都小于 10

nm , 而表面颗粒尺寸都在几十到100

多nm 的范围. 另外, 当功率从250W

增加到350W 时, 表面粗糙度和表面

颗粒尺寸分别从514 nm 和73 nm 增

加到819 nm 和125 nm ; 但是, 当功

率增加到400W 时, 表面粗糙度和颗

粒尺寸反而分别下降为811 nm 和82

nm. 说明溅射功率对薄膜的表面形

貌有着重要的影响.

212　电学性质

用V an der Pauw 方法测量样品的电学性质, 测得的载流子浓度 (N ) 和迁移率 (Λ) 随溅射功率
(P ) 的变化特性见图5. 所有样品的N 都在1020 cm - 3数量级, 当P 为300 W 时, 有最大值 (911×1020

cm - 3). A ZO 薄膜的载流子的产生主要有两个途径, 一是氧化锌中的氧或锌的缺陷产生电子, 另一个是

三价的铝离子替代二价的锌离子产生一个导电电子[ 3 ]. 在300 W 溅射功率条件下, 三价的铝离子替代

二价的锌离子的活性可能最高, 从而有最多的载流子. 从Λ与P 的关系曲线可知, Λ随着P 的增加从

319 cm 2·v- 1·s- 1增加到1519 cm 2·v- 1·s- 1. Λ的大小主要与载流子的散射有关, 通常的散射有颗粒

边界散射、中性不纯散射和离子不纯散射等. 从X 射线衍射结果可知, 随着溅射功率的增加, (002) 面

64 福 建 师 范 大 学 学 报 (自 然 科 学 版) 　　　　　　　　　　　2008 年　
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图 4　RM S 表面粗糙度和表面颗粒尺寸

随溅射功率的变化曲线

的晶粒不断增大, 而这种晶粒的增大就可以减小载流子在运动过

程中的散射, 从而提高其迁移率. 图6 给出了薄膜的电阻率 (Θ)

随功率 (P ) 的变化特征, 由于薄膜的电阻率与载流子浓度和迁移

率的乘积成反比, 从图5 可知, 因为Θ随着P 的增加快速增加, 虽

然400 W 功率时薄膜的N 比 300 W 时的小, 但是其迁移率却比

300W 时的高出两倍, 从而导致Θ随着P 的增加单调地下降, Θ从

200 W 功率时的 2416×10- 4 8 cm 减小到 400 W 时的 712×10- 4

8 cm.

213　光学性质

图7 在不同溅射功率时制备的样品的透射光谱曲线, 透射光

谱中的极大值和极小值是由于薄膜与空气和薄膜与基片的两个界面的光学干涉所导致的. 图7 中不同

功率制备样品的干涉峰的数量不同, 400W 功率制备样品的干涉峰数最多, 这是由于薄膜的厚度不同

所引起的, 薄膜的厚度越厚, 干涉峰数量越多. 从图7 可知薄膜的透射率基本上都大于80% , 透射率

的极大值都接近空白基片的透射率 (92% ) , 说明制备样品具有很好的光学性能. 计算薄膜在可见光谱

区 (430～ 700 nm ) 的平均光学透射率 (Tϖ) , Tϖ 值在表1 中列出, 所有样品的Tϖ 都大于85% , 其中350

W 功率制备样品的Tϖ 最高, 达8719%.

图 5　薄膜的载流子浓度 (N )和

迁移率 (Λ)随溅射功率的变化曲线

图 6　薄膜的电阻率 (Θ)

随溅射功率的变化曲线

图 7　薄膜的透射光谱曲线

利用图7 中的透射光谱数据和先前的计算机程序[ 6, 8 ]通过拟合透射光谱的方法可以计算出薄膜的

折射率 (n)、消光系数 (k ) 和薄膜的厚度 ( t) , 其中 t 的数值在表1 中列出, 而折射率随波长的变化曲

线见图8. 从图8 可知, 400 W 功率制备的样品的折射率最高, 而300W 制备样品的折射率最小, 250

W 和350W 制备的样品折射率处在中间. 半导体薄膜的折射率与薄膜的载流子浓度密切相关, 载流子

浓度越大, 其折射率越小[ 11 ] , 300 W 功率的样品具有最高的载流子浓度 (见图5) , 使得它有最小的折

射率; 而400 W 功率的样品具有最小的载流子浓度, 所以它具有最高的折射率.

通过吸收系数与消光系数之间的关系, 可以从消光系数求出吸收系数, 而样品的光学带隙可从吸

收系数与光子能量之间的关系求出, 对于直接光学带隙跃迁, 光学带隙 (E g ) 与光子能量 (hΜ) 之间的

关系为[ 12 ]

Α= A (hΜ- E g ) 1ö2, (3)

其中A 为常数, 作吸收系数与光子能量之间的关系曲线如图9, 把曲线线性延伸到与能量轴的交点, 就

可获得光学带隙. 由图9 可知, 400W 功率制备样品的E g 最小 (2136 eV ) , 300W 样品的E g 最大 (3141

eV ) , 而250 W 和350 W 样品的E g 处于中间值. 根据Bu rstein2M o ss 移动理论[ 3 ] , 掺杂的半导体材料

与未掺杂的半导体材料的带隙移动∃E g 可以表示为

∃E g = ( h 2

2m 3 ) (3Π2
N ) 2ö3, (4)

其中h 为普朗克常数, m
3 为载流子的有效质量, N 为载流子浓度. 从式4 可知, 光学带隙能量将随载

流子浓度的增加而增大. 由图5 可见, 400 W 功率制备样品的N 最小, 所以它具有最小的E g , 而300

W 样品的N 最大, 它具有最大的E g.
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图 8　折射率随波长的变化曲线 图 9　吸收系数Α与入射光子能量hΜ的关系

3　结论

采用射频磁控溅射方法在玻璃基片上沉积了不同溅射功率的掺铝氧化锌透明导电薄膜, 溅射功率

从250W 增加到400W. 实验结果表明, 所有样品的均方根表面粗糙度均小于10 nm , 表面平均颗粒尺

寸为60～ 130 nm. 溅射功率在300 W 以上的样品含有 (002) 和 (101) 两个晶体生长方向, 且随着溅

射功率的增加, (002) 面的晶粒减小, 而 (101) 面的晶粒增大. 载流子浓度随溅射功率的增加是先增

加后减小, 而迁移率是单调增加, 电阻率则从200W 时的2416×10- 48 cm 减小到400W 时的712×10- 4

8 cm , 样品在可见光区域的平均光学透射率都大于85% , 获得了高光学透射率低电阻的透明导电薄膜.
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