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固体纳秒激光器应用于非晶硅薄膜结晶的研究
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摘　要：多晶硅薄膜比非晶硅薄膜具有更高的电子迁移率，在器件中表现出更优良的性能，脉
冲激光结晶非晶硅薄膜制备多晶硅薄膜的方法具有热积存小、对衬底影响小、成本低等优点。

使用５３２ｎｍ固体纳秒激光器进行了非晶硅薄膜激光结晶实验，为了解决直接使用高斯光束结
晶时因光斑能量分布带来的结晶效果不均匀，首先基于光束整型系统将圆形的高斯光束整型

成为线性平顶光束，而后研究单脉冲能量密度、脉冲个数、非晶硅薄膜厚度对结晶效果的影响。

结果表明，线性平顶光束用于非晶硅薄膜结晶具有更好的均匀性，对于１００ｎｍ非晶硅薄膜，随
着能量密度的增加，晶粒逐渐变大，直到表面出现热损伤，最大晶粒尺寸约为１μｍ×５００ｎｍ。
随着脉冲个数的增加，表面粗糙度有减小的趋势，观察到的最小粗糙度约为２３８ｎｍ。对于２０
ｎｍ超薄非晶硅薄膜，只有当能量密度位于１３４ｍＪ／ｃｍ２和１６７ｍＪ／ｃｍ２之间、脉冲个数大于或
等于八个时才能观察到明显的结晶效果。
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１　引　言
基于硅材料的薄膜晶体管（ＴｈｉｎＦｉｌｍＴｒａｎｓｉｓｔｏｒ，

ＴＦＴ）在液晶显示（ＬｉｑｕｉｄＣｒｙｓｔａｌＤｉｓｐｌａｙ，ＬＣＤ）和有源
矩阵有机发光二极体（ＡｃｔｉｖｅＭａｔｒｉｘＯｒｇａｎｉｃＬｉｇｈｔ
Ｄｉｏｄｅ，ＡＭＯＬＥＤ）领域扮演举足轻重的角色。相比
于非晶硅薄膜，多晶硅薄膜的电学特性有了很大改

善，非晶硅的电子迁移率低于１ｃｍ２／Ｖ·ｓ，而采用
工艺温度低于６００℃的低温多晶硅技术可以使多
晶硅的电子迁移率达到 ３００ｃｍ２／Ｖ·ｓ，对于液晶
显示而言在提高像素写入能力的同时，使得玻璃

上集成系统成为可能［１］。同时多晶硅薄膜的高迁

移率以及与微电子工艺的兼容性使得它在 ３Ｄ集
成、存储器、薄膜太阳能电池方向也有一定的

应用［２－４］。

多晶硅薄膜的制备有两个途径：直接沉积法和

二次结晶法，直接沉积法一般使用高温化学气相沉

积法，制备温度在８００℃以上，在玻璃衬底和柔性衬
底上无法应用。二次结晶法是先在６００℃以下沉积
一层非晶硅薄膜，再经过二次结晶得到多晶硅薄膜，

二次结晶的方法包括固相外延结晶法［５］，快速热退

火结晶法［６］，金属诱导结晶法［７］和激光结晶法［８］

等，固相外延法成膜温度在６００℃左右，但成膜时间
长达１０ｈ，热预算高；快速热退火法成膜速度快，热
预算小，但是结晶温度在７５０℃以上远高于玻璃衬
底的熔点；金属诱导结晶所需温度在３５０℃左右，但
是可能会让器件引入杂质金属离子；激光结晶利用

激光的高能量对非晶硅薄膜瞬间加热至熔融状态，

温度下降时，非晶层晶粒有序重组，获得多晶硅薄

膜。由于激光结晶是非热平衡过程，只有被激光照

射的样品表面温度会升高，其他区域的温度则相对

较低，所以激光结晶具有选择性结晶、对衬底影响

小、持续时间短等特点。

一般应用于非晶硅薄膜结晶的激光器有准分子

激光器［３］、固体连续激光器［９］、固体脉冲激光器［１０］。

准分子是一种在激发态结合为分子，在基态解离为

原子的不稳定缔合物，由分子解离到原子时产生激

光［１１］，准分子激光器应用于非晶硅薄膜结晶研究较

早，但是它也存在一些弊端：维护成本高，穿透深度

低不能满足某些厚度晶化要求［１０，１２］。固体激光器

是指以绝缘晶体或玻璃作为工作物质的激光器，少

量过渡金属离子或稀土离子渗入晶体或玻璃，经光

泵激励后产生受激辐射作用，固体激光器具有体积

小、输出功率高、价格相对便宜等优点。固体连续激

光器与固体脉冲激光器相比，在相同的平均功率下

无法在瞬间使薄膜达到结晶温度，所以要通过增加

激光功率和扫描时间使非晶硅达到比较好的结晶效

果。也就是说固体脉冲激光器比准分子激光器和固

体连续激光器用于非晶硅结晶具有低成本、低热预

算的优点。国内外对于２０ｎｍ超薄非晶硅薄膜激光
结晶研究较少，本文通过波长为５３２ｎｍ固体脉冲激
光器对１００ｎｍ非晶硅薄膜以及２０ｎｍ超薄非晶硅
薄膜进行激光结晶实验，通过光束整形系统将高斯

（Ｇａｕｓｓ）光束整形成线性平顶（ＴｏｐＨａｔ）光束，研究
了单脉冲能量密度、脉冲个数、非晶硅薄膜厚度对结

晶效果的影响。

２　实验过程
实验所用衬底是４ｉｎ双抛硅片，通过热氧化生

长１００ｎｍ氧化硅薄膜，然后用 ＬＰＣＶＤ在５５０℃条
件下分别生长２０、１００ｎｍ非晶硅薄膜，为了降低非
晶硅薄膜中氢含量，防止激光结晶的瞬间高温使氢

大量外溢导致硅薄膜龟裂，激光结晶前将非晶硅薄

膜在氮气环境下５００℃退火１ｈ进行脱氢处理。
实验中采用的是波长５３２ｎｍ固体激光器，频率

为３０ｋＨｚ，脉宽１０ｎｓ。图１（ａ）所示为激光结晶装
置示意图，激光通过扩束镜、光阑经４５°反射镜反射
垂直向下照射到 Ｘ－Ｙ平台上，将样品固定在平台
上，通过控制器控制平台沿 Ｘ轴方向和 Ｙ轴方向运
动，实现对样品表面的激光结晶。为了得到能量分

布更均匀的光斑，通过光学整形系统对高斯光束进

行相位调制得到１３μｍ×３２ｍｍ的线性平顶线斑，
光斑长方向为平顶分布，短方向为高斯分布。之后

分别对１００ｎｍ、２０ｎｍ非晶硅薄膜在不同单脉冲能
量密度和脉冲个数下进行结晶实验，结晶实验后借

助英国雷尼绍公司生产的ＲＭ－１０００型拉曼光谱仪
测试结晶后薄膜的拉曼光谱并对峰位及半高宽

（ＦｕｌｌＷｉｄｔｈａｔＨａｌｆＭａｘｉｍｕｍ，ＦＷＨＭ）分析以表征结
晶质量，峰位越接近５２０ｃｍ－１、半高宽越小说明得
到的多晶硅越接近单晶硅。通过 Ｂｒｕｋｅｒ公司型号
为ＤｉｍｅｎｓｉｏｎＥｄｇｅ原子力显微镜测量退火样品表面
粗糙度，而后对样品进行 Ｓｅｃｃｏ腐蚀［８］，Ｓｅｃｃｏ腐蚀

条件：在配比为Ｈ２Ｏ∶５０％ＴＦ∶０１５ｍｏｌ／ＬＫ２Ｃｒ２Ｏ７
＝３∶２∶１混合溶液中腐蚀４ｓ，通过 ＦＥＩ公司生产
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的 ＮａｎｏＳＥＭ６５０扫描电子显微镜观察结晶晶粒的
大小。

３　结果与讨论
对一定厚度的非晶硅薄膜来说，决定结晶效果

的因素主要有能量密度（ＥｎｅｒｇｙＤｅｎｓｉｔｙ）Ｅｄ、脉冲
个数（ＰｕｌｓｅＮｕｍｂｅｒ）Ｎ。能量密度指单个脉冲的能
量与光斑面积的比值，脉冲个数指同一点所承受脉

冲的数量。

激光光束的均匀程度对于制备多晶硅薄膜均匀

程度起至关重要的作用，激光器出射光束为高斯光

束，中心能量高边缘能量低，直接使用高斯光束对非

晶硅薄膜结晶会导致光斑中间与边缘结晶效果相差

很大。为了解决这一问题，我们利用光学整形系统

对高斯光束进行相位调制得到线性平顶光束，图１
（ｂ）所示为整形前光斑能量分布图，中间能量高边
缘能量低近似为高斯光束，图１（ｃ）所示为整形后光
斑能量分布，中间和边缘颜色相近，因而能量也相差

不大，可以看到整形后光束相比于高斯光束均匀性

有很大提升。

图１　激光结晶装置示意图及整形前后能量分布图
Ｆｉｇ１Ｄｉａｇｒａｍｏｆｌａｓｅｒｃｒｙｓｔａｌｌｉｚａｔｉｏｎｄｅｖｉｃｅａｎｄ
ｅｎｅｒｇｙｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｂｅｆｏｒｅａｎｄａｆｔｅｒｓｈａｐｉｎｇ

实验首先做了线性平顶光束与高斯光束结晶

对比，如图２所示是高斯光束和线性平顶光束在
相近能量密度、４个脉冲条件下结晶１００ｎｍ非晶
硅薄膜的中心和边缘区域拉曼光谱。可以看到线

性平顶光束和高斯光束结晶非晶硅薄膜在中心区

域拉曼光谱差别不大，拉曼半高宽分别为８３８和
７８３，在边缘区域线性平顶光束和高斯光束结晶
非晶硅拉曼半高宽分别为１０１和１１１４。光斑边
缘处相同拉曼测试条件下，线性平顶光束结晶的

非晶硅薄膜拉曼峰值是高斯光束结晶的非晶硅薄

膜拉曼峰值的５倍左右。这表明线性平顶光束具
有更好的均匀性。

图２　线性平顶光束和高斯光束结晶非晶
硅薄膜中心边缘区域拉曼光谱对比

Ｆｉｇ２ＣｅｎｔｅｒａｎｄｅｄｇｅａｒｅａＲａｍａｎｓｐｅｃｔｒａｏｆＴｏｐＨａｔｂｅａｍ
ａｎｄＧａｕｓｓｉａｎｂｅａｍｃｒｙｓｔａｌｌｉｎｅａｍｏｒｐｈｏｕｓｓｉｌｉｃｏｎｔｈｉｎｆｉｌｍ

图３给出了固定脉冲个数为２０时，不同能量密
度对于激光结晶的效果。然后固定能量密度，改变

脉冲个数观察结晶效果的影响。可以看出，对于

１００ｎｍ非晶硅薄膜，没有激光处理时拉曼光谱的峰
位在４８０ｃｍ－１附近，且半高宽较宽，与非晶硅薄膜
的拉曼光谱吻合。经过激光处理后拉曼光谱的峰位

在５１５ｃｍ－１到５２０ｃｍ－１之间，且峰较为尖锐。能量
密度低于７５ｍＪ／ｃｍ２时，没有观察到任何结晶效果，
说明此时激光能量较低，薄膜表面没有达到激光结

晶的阈值温度。

单晶硅的拉曼光谱峰位在５２０ｃｍ－１，半高宽约
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为４，激光处理后拉曼光谱峰位低于５２０ｃｍ－１是由
于激光处理带来张应力的影响。半高宽越小说明结

晶效果越好，为了更清楚观察能量密度对结晶效果

的影响，图４给出了激光处理后中心区域拉曼半高
宽随能量密度的变化，可以看到随着能量密度的增

加，激光处理后中心区域的半高宽有先减小后平稳

的趋势，最小半高宽约为 ７，当能量密度密度高于
３３４ｍＪ／ｃｍ２时，热损伤开始出现。

图３　不同能量密度下中心区域拉曼光谱
Ｆｉｇ３　Ｒａｍａｎｓｐｅｃｔｒａｏｆｔｈｅｃｅｎｔｒａｌｒｅｇｉｏｎａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｅｎｅｒｇｙｄｅｎｓｉｔｉｅｓ

图４　中心区域拉曼光谱半高宽随能量密度变化

Ｆｉｇ４ＲａｍａｎＳｐｅｃｔｒａｌＦＷＨＭｏｆｔｈｅＣｅｎｔｅｒ

ＲｅｇｉｏｎＣｈａｎｇｅｓｗｉｔｈＥｎｅｒｇｙＤｅｎｓｉｔｙ

为了观察到晶粒大小，对激光处理区域进行

Ｓｅｃｃｏ腐蚀，通过扫描电子显微镜观察晶粒大小。
如图５所示，脉冲个数为２０个，当能量密度为１３４
ｍＪ／ｃｍ２时，并没有看到明显的晶粒，表面出现高地
起伏。当能量密度为 １７４ｍＪ／ｃｍ２时，出现直径为
１００ｎｍ左右的晶粒，能量密度为２６６ｍＪ／ｃｍ２时，出
现直径为３００ｎｍ左右的晶粒，能量密度为３３４ｍＪ／
ｃｍ２时，得到尺寸为１μｍ×５００ｎｍ的晶粒。可以看
到随着能量密度的增加，晶粒大小逐渐增加，直到表

面出现损伤。随着能量密度的增加，非晶硅薄膜表

面温度逐渐增加，使得非晶硅熔化更充分，当能量密

度超过３３４ｍＪ／ｃｍ２，由于能量密度过大导致非晶硅
薄膜剥离，表面出现热损伤。

为了研究脉冲个数对结晶效果的影响，固定能量

密度为１６７ｍＪ／ｃｍ２，分别做了２、４、８、２０个脉冲结晶
实验，如图６所示，随着脉冲个数的增加，中心区域拉
曼半高宽变化不大，说明在１６７ｍＪ／ｃｍ２能量密度下
脉冲个数对于结晶效果影响并不大。表面粗糙度

（Ｒｑ）随着脉冲个数增加而下降，当脉冲个数为２０
时，表面粗糙度为２３８ｎｍ。脉冲个数增加，对非晶硅
薄膜加热更为充分，因此表面粗糙度会逐渐下降。

图５　Ｓｅｃｃｏ腐蚀后不同能量密度对应的ＳＥＭ图
Ｆｉｇ５　ＳＥＭｉｍａｇｅｏｆｔｈｅｐｏｌｙｓｉｌｉｃｏｎｆｉｌｍｉｒｒａｄｉａｔｅｄ
ｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｌａｓｅｒｅｎｅｒｇｙｄｅｎｓｉｔｙａｆｔｅｒＳｅｃｃｏｅｔｃｈ

图６　不同脉冲个数下激光结晶多晶硅表面粗糙度和半高宽
Ｆｉｇ６　ＳｕｒｆａｃｅｒｏｕｇｈｎｅｓｓａｎｄＦＷＨＭｏｆｐｏｌｙｓｉｌｉｃｏｎ
ｃｒｙｓｔａｌｌｉｚｅｄｂｙｄｉｆｆｅｒｅｎｔｎｕｍｂｅｒｓｏｆｌａｓｅｒｐｕｌｓｅｓ

实验还对２０ｎｍ超薄非晶硅薄膜激光结晶进行
研究，能量密度从０开始增加，不同能量密度下分别
选取２、４、８、２０个脉冲结晶非晶硅薄膜。如图７所
示，当没有激光处理时，２０ｎｍ非晶硅薄膜的拉曼光
谱在４８０ｃｍ－１附近和５２０ｃｍ－１附近都有峰，在４８０
ｃｍ－１附近的峰是非晶硅薄膜的峰，而５２０ｃｍ－１附近
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的峰是透过非晶硅后衬底单晶硅的峰。当脉冲个数

为２和４时结晶效果不明显，退火后从拉曼光谱可
以看到４８０ｃｍ－１处有一个明显的峰，与没有激光处
理区域差别不大，脉冲个数为８和２０，能量密度为
１３４ｍＪ／ｃｍ２和１６７ｍＪ／ｃｍ２时可以看到４８０ｃｍ－１处
的峰消失，只剩下５２０ｃｍ－１附近的峰，说明此时激
光结晶效果明显，低于１３４ｍＪ／ｃｍ２没有观察到结晶
现象，高于１６７ｍＪ／ｃｍ２时表面出现热损伤。出现这
一现象的具体原因正在分析中。

图７　２０ｎｍ非晶硅不同脉冲个数下、不同能
量密度下结晶后拉曼光谱

Ｆｉｇ７　Ｒａｍａｎｓｐｅｃｔｒａｏｆ２０ｎｍａｍｏｒｐｈｏｕｓｓｉｌｉｃｏｎｃｒｙｓｔａｌｌｉｚｅｄ
ｂｙｄｉｆｆｅｒｅｎｔｎｕｍｂｅｒｓｏｆｌａｓｅｒｓｈｏｔｓａｎｄｄｉｆｆｅｒｅｎｔｅｎｅｒｇｙｄｅｎｓｉｔｙ

４　结　论
通过波长为５３２ｎｍ固体脉冲激光器，实现了对

硅衬底上１００ｎｍ、２０ｎｍ非晶硅薄膜的结晶。实验
结果表明，激光能量分布、单脉冲能量密度、脉冲个

数、非晶硅薄膜厚度都对结晶效果产生很大的影响。

线性平顶光束比高斯光束结晶非晶硅薄膜有更好的

均匀性。对于１００ｎｍ非晶硅薄膜，脉冲个数为２０
时，能量密度低于７５ｍＪ／ｃｍ２时没有任何结晶效果；
能量密度高于３３４ｍＪ／ｃｍ２时，表面出现热损伤。能
量密度在７５ｍＪ／ｃｍ２到３３４ｍＪ／ｃｍ２之间时，随着能
量密度的增加，拉曼光谱半高宽逐渐减小到７，晶粒
大小逐渐增大，结晶质量逐渐变好，当能量密度为

３３４ｍＪ／ｃｍ２时，最大晶粒为１μｍ×５００ｎｍ。对于
１００ｎｍ非晶硅薄膜，在１３４ｍＪ／ｃｍ２的能量密度下，
２、４、８、２０个脉冲处理后拉曼半高宽没有明显改变，
但是粗糙度随着脉冲个数的增加而降低。对于２０
ｎｍ超薄非晶硅薄膜，由于非晶硅／氧化硅界面的影
响，只有在１３４ｍＪ／ｃｍ２和１６７ｍＪ／ｃｍ２狭小的能量
密度区间且脉冲个数大于等于８个时才出现明显的
结晶效果。
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