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摘 要: 采用微波电子回旋共振等离子体增强磁控溅射 (microwave electron cyclotron resonance plasma-
enhanced magnetron sputtering，ECＲ-PEMS) 和电子回旋共振等离子体辅助化学气相沉积 (microwave electron
cyclotron resonance chemical vapor deposition，ECＲ-CVD) 技术，分别在单晶硅片 (100) 基底上低温制备了

多晶硅薄膜． 采用拉曼光谱仪、X 射线衍射仪以及原子力显微镜对薄膜微观结构及表面形貌进行表征，研

究纯氦等离子体基底前期处理对所沉积薄膜性能的影响． 结果表明，氦等离子体前处理技术能大幅提高多

晶硅薄膜结晶度和颗粒尺寸，明显改善 ECＲ-CVD 法所得多晶硅薄膜的微观结构特性和表面形貌．
关键词: 等离子体物理; 多晶硅薄膜; 电子回旋共振; 等离子体增强; 氦等离子体; 磁控溅射; 化学

气相沉积; 薄膜结晶度; 纳米材料
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Abstract: Polycrystalline silicon thin films deposited on p-type (100) silicon wafer substrates were prepared by
means of microwave electron cyclotron resonance plasma-enhanced magnetron sputtering (ECＲ-PEMS) and mi-
crowave electron cyclotron resonance chemical vapor deposition (ECＲ-CVD) at low temperatures in the present
work． To characterize the microstructure and surface morphology of the films，the Ｒaman spectroscopy，X-ray dif-
fraction and atomic force microscopy were used． The study focuses on the effect of pure helium plasma substrate
pre-treatment on the deposited film properties． The results show that the film crystallinity and grain size are obvi-
ously enhanced by the helium plasma pre-treatment in both deposition processes． At the same time，the micro-
structure and surface morphology of polycrystalline silicon film with ECＲ-CVD are improved．
Key words: plasma; polycrystalline silicon thin films; electron cyclotron resonance; plasma enhanced; helium
plasma; magnetron sputtering; chemical vapor deposition; film crystallinity; nanomaterials
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目前，多晶硅薄膜已在光伏太阳能薄膜电池、
薄膜晶体管和诸多光电器件中应用． 采用等离子体

增强法在廉价衬底上实现了低温沉积多晶硅薄膜的

研究
［1-2］

表明，能否在衬底薄膜沉积前获得种子层

是获得多晶硅薄膜的关键
［3-4］． 为得到结晶度较高、

颗粒尺寸较大的多晶硅薄膜，研究者采用准分子激

光
［5］

或局域电场驱动
［6］

等方法增强或引导无定形硅

膜的结晶度，但这些方法繁杂且成本较高． 有学者

利用局域加热形成纳米结构种子层
［7-12］，如 Choi

等
［13］

在衬底材料上利用刻蚀技术获得微加热阵列，

从而实现薄膜制备过程中种子层的首先形成． 可

见，对薄膜沉积前衬底的处理有利薄膜生长过程中

种子层的形成． Neitzert 等
［14］

利用在沉积过程中掺

入氦气实现了纳米多晶硅薄膜的制备，其并未利用

氦气获得种子层． 迄今，氦气等离子体前期处理衬

底技术在多晶硅薄膜制备的研究鲜见报道． 聚变材

料领域氦等离子体与钨材料相互作用的研究
［15-17］

表

明，一定条件下氦等离子体能在材料表面形成各种

纳米结构，这为产生后续薄膜沉积的种子层提供了

可能．
本研究分别采用微波电子回旋共振等离子体增

强磁控溅射 (microwave electron cyclotron resonance
plasma-enhanced magnetron sputtering，ECＲ-PEMS )

和电子回旋共振等离子体辅助化学气相沉积 (mi-
crowave electron cyclotron resonance chemical vapor
deposition，ECＲ-CVD) 技术，在利用高纯氦等离子

体对 p 型 (100) 单晶硅衬底进行先行处理后，于

衬底上低温沉积了多晶硅薄膜． 通过对比有无氦等

离子体衬底前处理两种情况下所得多晶硅薄膜的微

观结构特性和表面形貌，发现氦等离子体前处理对

后期所得薄膜的结晶度、晶粒尺寸以及微观形貌均

有显著提高． 实验采用的 ECＲ 等离子体增强系统是

一个无极放电体系，可获得清洁的、高密度、高能

等离子体
［18-19］．

1 实 验

本实验采用文献［18-19］设计的微波电子回旋

共振系统制备多晶硅薄膜，系统装置结构示意如图

1． 其中，样品台到 ECＲ 共振点的距离为 8 cm． 采

用 p 型 (100) 单晶硅片 作 为 衬 底，其 电 阻 率 为

0. 01 Ω·cm． 在衬底安装到样品台前，分别利用丙

图 1 带有等离子体源的 MECＲ-PE 系统示意图

Fig. 1 A schematic of the MECＲ-PE system
with a plasma source

酮和无水乙醇超声波清洗 10 min． 薄膜沉积前，在

真空室 (气压 1 × 10 －4 Pa) 中加热衬底至 400 ℃并

维持该温度 30 min，以去除样品表面及真空室壁表

面的水汽． 对于氦等离子体前处理，其气流量为 10
mL /min，衬底负偏压为 50 V，处理时间为 1. 5 h．
ECＲ-PEMS 法中采用射频磁控溅射，靶材为高纯多

晶硅靶 (99. 999%，直径 74. 8 mm)，工作气体为

氩气 (99. 99% )，气流量为 20 mL /min; ECＲ-CVD
法中则同时通入体积比为 1 ∶10 的硅烷 (99. 99% )

和氢气 (99. 99% ) 作为工作气体． 根据有无氦气

等离子体前处理将所得薄膜型号分 a、b、c 和 d 4
组，实验参数见表 1． 在 4 组样品薄膜沉积过程中，

表 1 不同型号多晶硅薄膜具体实验参数

Table 1 Parameters for polycrystalline silicon deposition

型

号

沉积

技术

有无氦等离

子体前处理

微波

功率 /W
射频

功率 /W
工作

气体

a ECＲ-PEMS 无 600 200 Ar

b ECＲ-CVD 无 600 无

V(SiH4) ∶

V(H2) =

1∶ 10

c ECＲ-PEMS 有 600 200 Ar

d ECＲ-CVD 有 600 无

V(SiH4) ∶

V(H2) =

1∶ 10

http: / / journal．szu．edu．cn
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工作气压均为 0. 5 Pa，本底真空度为 3. 5 × 10 －4 Pa，

沉积温度为 300 ℃，沉积时间为 2 h．
薄膜微观结构和结晶度采用可见光拉曼 (Ｒa-

man) 谱进行表征; 该拉曼谱仪 (Ｒenishaw in Via
reflex) 采用氩离子激光器，散射所用可见光波长为

514. 5 nm，分辨率为 1 cm －1 ． 多晶硅薄膜的晶粒取

向则是利用 X 射线衍射仪 (XＲD，TD3000) 测量，

该衍射仪采用 Cu K 散射． 沉积所得薄膜的 XＲD 衍

射图谱测量角度 2θ = 20° ～ 60°． 同时，采用原子力

显微镜 (AFM，CSPM5000) 对薄 膜 的 表 面 形 貌、
颗粒平均粒径及表面粗糙度均方根进行表征．

2 结果与讨论

2. 1 多晶硅薄膜的微观结构

对于可见光激发 Ｒaman 光谱，典型的多晶硅薄

膜 Ｒaman 光谱在 360 ～ 580 cm －1
的波数范围内有 3

个特征峰，且分别对应不同的相． 一个是中心位于

520 cm －1
附近带宽很窄的峰，它对应的是晶体硅的

相; 另一个是尾随上一个峰朝着波数更小的 510
cm －1

移动的极小波动，该迁移是由于晶粒尺寸小于

10 nm 的晶粒
［20］

或是硅的 Wurzite 相造成的双峰缺

陷
［21-22］; 第 3 个峰是波数位于 480 cm －1

处带宽较宽

的一个典型的 α － Si∶H 类型峰，它正是由硅的无定

形相所产生的．
图 2 给出系列实验所得多晶硅薄膜的可见光拉

曼谱，虚线所示横坐标即为 520 cm －1 ． 可见，这些

薄膜的微观结构是带有一小部分无定形相的多晶硅

薄膜． 但 采 用 氦 等 离 子 体 前 处 理 后，采 用 ECＲ-
PEMS 和 ECＲ-CVD 两种沉积法所得薄膜位于约 520
cm －1

处的峰强度均明显增强，这意味着薄膜结晶度

和晶粒尺寸在氦等离子体前处理后有明显提高． 由

式(1)和拉曼谱线图可估测所沉积薄膜的晶粒体积

分数为
［23-24］

c = Iμ(c) /( Iμ(c) + Iα) =
( I520 + I510) /( I520 + I510 + I480) (1)

其中，Iμ(c) 和 Iα 分别是硅晶体和无定形相部分的 Ｒa-
man 散射强度． 因此，通过所得 Ｒaman 光谱，由

( I520 + I510) 与( I520 + I510 + I480) 的比值可得晶粒体积

分数 c 值．
图 3 给出该系列不同沉积条件下多晶硅薄膜的

图 2 不同沉积条件下的多晶硅薄膜 Ｒaman 谱

Fig. 2 Ｒaman spectrums of polycrystalline silicon
films deposited under different conditions

c 值，计算所得晶粒体积分数的误差小于 4% ． c

的增加表明，所沉积薄膜的微观结构在采用氦等离

子体前处理后由无定形相向晶体相过渡． 其中，采

用氦等离子体前处理后 ECＲ-CVD 法所得样品 d 的

晶粒体积分数达 90% ． 值得注意的是，经过氦等离

子体前处理后，采用 ECＲ-CVD 法沉积所得薄膜的

c 值高于采用 ECＲ-PEMS 法的． 由图 2 和图 3 可

知，样品采用氦等离子体前处理后，所得薄膜的结

晶度得到显著提高．

图 3 不同条件下多晶硅薄膜的晶粒体积分数

Fig. 3 The crystalline volume fraction of the fabricated
polycrystalline silicon films different conditions

通过 XＲD 测量可得到多晶硅薄膜的结构特性．
图 4 给出不同沉积条件下多晶硅薄膜的 XＲD 衍射

图样． 从图 4 可见，沉积在单晶硅片上的多晶硅薄

膜的主峰(220)位于 2θ = 47. 4°处，与(220)峰相比

(111) 峰的强度较小． 多晶硅薄膜沉积过程中产生

http: / / journal．szu．edu．cn

zhk
铅笔



www.sp
m

.co
m

.cn

第 4 期 汝丽丽，等: 氦等离子体前处理对多晶硅薄膜性能的影响 401

图 4 不同沉积条件下多晶硅薄膜的 XＲD 衍射图

Fig. 4 The XＲD patterns of polycrystalline
silicon films under different conditions

择优取向(220) 晶面，是由于该晶面具有最低表面

能． XＲD 谱图表明，在没有氦等离子体前处理的情

况下 ，ECＲ-PEMS法 与ECＲ-CVD法 在 本 文 所 列 条

件下均能得到具有一定晶粒取向(220)晶面的硅膜，

且后者所得薄膜的晶粒取向比前者强; 采用氦等离

子体前处理后，两种方法所得薄膜的(220) 峰均得

到显著增强，且出现了(111) 峰． 这一结果与 Ｒa-
man 光谱所得结果一致，可能是由于衬底表面在经

过氦等离子体衬底处理后，形成了种子过渡层，为

多晶硅薄膜晶粒的生长提供了条件，使得薄膜结晶

度获得显著加强．
2. 2 表面形貌

为研究氦等离子体前处理对多晶硅薄膜表面形

貌和 颗 粒 平 均 粒 径 的 影 响，使 用 原 子 力 显 微 镜

(atomic force microscope，AFM) 对薄膜进行表面形

貌表征，结果见图 5 和图 6． 由所获得的薄膜表面

结构可知，在薄膜表面出现纳米颗粒密排结构． 由

图 5 可见，采用氦等离子体前处理后的样品所得薄

膜的纳米颗粒尺寸明显长大． 由图 6 可知，两种沉

积技术所得薄膜中有纯氦等离子体前处理的薄膜平

均粒径均增加，所得数据误差小于 3% ．

图 5 不同沉积条件下多晶硅薄膜的 AFM 图

Fig. 5 AFM images of polycrystalline silicon films prepared under different conditions

http: / / journal．szu．edu．cn
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图 6 不同型号样品的颗粒平均粒径

Fig. 6 The average particle diameter of polycrystalline
silicon films as a function of sample model

图 7 给出不同型号多晶硅薄膜的表面粗糙度均

方根． 可见，氦等离子体前处理对两种沉积技术所

得薄膜表面粗糙度均方根的影响截然不同． 通常随

着薄膜纳米颗粒尺寸的生长其表面粗糙度均方根也

会相应增加，薄膜变得更粗糙，与采用 ECＲ-PEMS
所得薄膜的结果一致． 然而，采用氦等离子体前处

理后的样品使用 ECＲ-CVD 法沉积所得薄膜的表面

粗糙度均方根却是减小的，这也就意味着薄膜表面

更加光滑． 通过对多晶硅薄膜表面形貌的分析可

知，采用氦等离子体前处理后，薄膜的颗粒尺寸显

著增加，但采用 ECＲ-CVD 法所沉积薄膜的表面生

长更致密光滑．

图 7 不同样品的表面粗糙度均方根

Fig. 7 The ＲMS roughness of polycrystalline
silicon films as a function of sample model

综上所述，氦等离子体前处理可显著提高多晶

硅薄膜的结晶度、晶粒大小及表面性能，且操作相

对简单，无需附加额外装置． 为进一步研究氦等离

子体衬底前处理在薄膜生长过程中所起作用，我们

同时对经过氦等离子体前期处理但未进行薄膜沉积

的硅衬底进行表面分析，但由于条件所限，并未观

察到文献［15-17］中所提到的纳米结构． 由于氦等

离子体与钨材料相互作用形成纳米结构的条件之一

是温度需达到 1 200 K，而本研究中所用实验温度

仅为 573 K，这可能是未能观察到纳米结构的原因

之一． 同时，由于本研究采用基底为单晶硅，氦注

入到表面之后在硅材料中的扩散行为也与在钨材料

中明显不同，但上述结果表明，氦等离子体前处理

的确可以形成种子层，从而实现结晶度、晶粒大小

及表面性质的显著增强．

结 语

本研究分别采用 ECＲ-PEMS 和 ECＲ-CVD 两种

沉积技术，在单晶硅片(100) 基底上低温制备多晶

硅薄膜． 并利用氦等离子体基底前期处理，研究该

方法对所沉积薄膜性能的影响． 通过对所沉积薄膜

的微观结构和表面形貌的研究表明: 氦等离子体前

期处理技术能够大幅提高多晶硅薄膜结晶度和颗粒

尺寸，且明显改善 ECＲ-CVD 法所得多晶硅薄膜的

微观结构特性和表面形貌．
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