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摘要：反应等离子沉积方法具有离子轰击能量低、薄膜沉积时衬底温度低的特点，可应用于太阳电池、LED

（OLED）等的高质量透明导电材料的制备，有利于获得高转换效率的太阳电池。对反应等离子沉积系统进行了研

究，并在FLD08型RPD设备上，制备了掺钨透明氧化物 IWO薄膜材料，获得了较好的结果。
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Abstract：Reactive plasma deposition system has the characteristics of low ion bombardment energy and low sub-

strate temperature when the film is deposited. It can be applied to the deposition of transparent conductive materials，and

this technology is conducive to high conversion efficiency of solar cells. In this paper，the reaction plasma deposition sys-

tem was studied with the RPD equipment of model FLD08. Tungsten doped indium oxide（IWO）thin films were deposit-

ed，and good results were obtained.
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0 引言

薄膜蒸镀的方法，常见的有真空热蒸发、电子

束蒸发、磁控溅射（Sputtering）、等离子体增强化学

气相沉积（Plasma Enhanced Chemical Vapor Deposi⁃
tion，PECVD）、喷涂法、溶胶-凝胶法等。前四种方

法需要在真空环境下完成，由于不受空气中各种杂

质的影响，可以获得比较纯净的材料，成膜质量较

高，相应的成本较高，大面积制备比较困难。后面

两种方法可以在大气压下完成，大面积制备比较容

易，成本比较低，但是要获得比较纯净的高质量的

薄膜比较困难。

各种薄膜材料中，透明导电薄膜可广泛应用于

太阳能电池、建筑节能玻璃、各类传感器及平板显

示等领域[1-3]。其中氧化铟材料是一种n型半导体材

料[4]，因其接近金属的电导率、高可见光透过率等独特

的物理性能而被广泛应用于太阳能电池。掺杂金属

钨的氧化铟材料称为 IWO（Tungsten Doped Indium
Oxide，IWO），IWO薄膜的制备方法很多，目前常用

的有真空蒸发[5]、磁控溅射等。在磁控溅射中，存在

超过100 eV的高能离子，会对薄膜表面产生高能粒

子轰击，形成伪扩散层现象，限制了其在不希望高

能离子轰击的场合下的应用；真空热蒸发和电子束

蒸发产生的原子能量比较低，并且在沉积氧化物薄

膜时，需要的衬底温度比较高，有些电池如钙钛矿
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电池等，因制备温度比较低，在高温下沉积 IWO薄

膜时，会损伤电池，这对于需要在电池表面低温沉

积透明导电膜的工艺要求，是一种致命的缺陷。

反应等离子体沉积（Reactive Plasma Deposi⁃
tion，RPD）是最近发展起来的一种优势明显的薄膜

沉积方法。其主要优势为：（1）对衬底的低轰击损

伤，RPD镀膜本质上可认为是一种离子辅助蒸发技

术，镀膜过程中粒子能量小，几乎不存在高能粒子，

低能量的粒子避免了对衬底表面的损伤；（2）可低

温获得高质量薄膜[6-7]，RPD沉积过程的特殊性使得

低温条件下也可以获得高质量的薄膜；（3）源材料

利用率高，RPD镀膜可控制到达坩埚的等离子束功

率密度，最终提高蒸发源材料的利用率，远远高于

溅射靶材料的利用率，为降低成本奠定了基础；（4）
用途广泛，RPD设备可用于制备 IWO、AZO、GZO等

透明导电薄膜。因具有对衬底表面离子轰击能量

低和衬底温度低的特点，可用于太阳电池、LED
（OLED）、LCD等的透明导电电极材料的制备。

目前国际上能够商业化供应RPD设备的厂商

仅有日本住友一家，国内有国防科技大学 [8-9]、北京

仪器厂 [10]对类似RPD的设备进行了一些研究。为

此，南开大学与北京捷造光电技术有限公司一起研

制了FLD08型RPD设备。

1 工作原理

与等离子体增强化学气相沉积（PECVD）、反应

磁控溅射（Reactive Sputtering）等类似，RPD也是利

用等离子体的特殊性质，离化后的反应物在衬底上

发生反应而成膜，改善了成膜质量，从而获得优质

薄膜材料。这种工艺的特殊性在于，首先不同于

PECVD将气体进行离解而发生化学反应成膜，其是

利用等离子体将固体源进行气化、离解，在衬底上

反应成膜；其次，与溅射过程相比，固体源物质是靠

等离子体的热能使之气化，并以离子的形式扩散到

衬底表面，对衬底的轰击作用弱。而溅射的过程，

是高能离子对靶材进行轰击，靶物质逸出固体表面

并轰击到衬底表面，对衬底的轰击作用强。第三，

与反应磁控溅射不同，反应磁控溅射中的“反应”，
是指通入反应气体来获得化合物薄膜，例如在制备

铟锡氧化物（ITO）薄膜时通入氧气，而RPD中的反

应物质是利用源物质本身，是以离子的形式到达衬

底发生化学反应的。

1.1 系统结构

RPD设备主要由真空室、空心阴极离子枪、离

子束控制器、磁聚焦水冷坩埚、流量控制系统、静态

悬浮工件架、手动挡板机构、坩埚系统升降机构、机

架单元、冷却水系统、压缩空气系统、真空系统等部

分组成。空心阴极离子枪产生的等离子体，在离子

束控制器产生的磁场约束下，向固体源运动，并轰

击固体源，生成源物质离子，这些离子向衬底扩散，

并在衬底上发生反应，形成薄膜材料。

典型的反应等离子体沉积系统结构如图 1所

示，主要包括以下几个部分：

图1 反应等离子体沉积装置结构示意图

Fig.1 RPD system schematic diagram

（1）等离子源：即空心阴极离子枪，最早由Ura⁃
moto发明，也称为Uramoto枪。空心阴极离子枪由

水冷阴极支座，阴极钽管，第一辅助阳极，环形永磁

铁，第二辅助阳极，小磁场线圈，大磁场线圈等组

成。空心钽管作为负极，是电子发射源与真空室下

方正极的水冷坩埚蒸发源形成相应的放电电场，主

要作用是通过弧光放电产生高浓度的等离子体；

（2）离子束控制系统：主要通过空心阴极离子

枪的聚焦线圈A、聚焦线圈B以及坩埚附近由永磁

铁和电磁线圈构成的坩埚聚焦线圈来控制，其作用

是把等离子体弯曲和聚焦，使之入射到坩埚内的固

体蒸发源材料上面；

（3）磁聚焦水冷坩埚：磁聚焦水冷坩埚主要由

水冷坩埚和水冷磁聚焦盒组成，水冷坩埚存放蒸发

源固体材料。水冷坩埚体由无氧铜和不锈钢材料

通过真空钎焊焊接而成。磁聚焦盒由不锈钢材料

通过氩弧焊焊接而成。聚焦盒内安装的环形磁铁，

构成永磁场聚焦部分；聚焦盒内安装的线圈，构成

电磁场聚焦部分。水冷坩埚直接连接电源的正极与

空心阴极离子枪形成主放电回路，水冷聚焦盒通过
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一定的电阻与电源正极相接，作为水冷坩埚的辅助

阳极起到吸引离子束并保护坩埚的作用；

（4）静态悬浮工件架：静态悬浮工件架安装在

真空室上方的法兰内侧，且与真空室绝缘。静态悬

浮工件架主要由基片托架及烘烤盘组成。两个分

离的基片托架固定在基片支撑板两侧，通过加工精

度及尺寸公差保证基片托架的连接精度。基片支

撑板上面直接与烘烤单元相连，烘烤单元由管状加

热器及匀热板组成，通过PID温控仪控制，为基片提

供所需要的温度；

（5）手动挡板结构：真空室右侧连接的盲板上

安装一套手动工件挡板机构。挡板位于静态悬浮

工件架的正下方。在弧光放电未进入正常工作状

态前，挡板处于关闭状态，此时挡板能有效防止预

蒸发出来的膜料对基片造成污染。当观察到真空

室内辉光正常、弧光稳定、膜料能正常熔化蒸发时，

旋动手钮，打开挡板使其定位在一定的角度，确保

在基片上沉积出纯净、牢固、均匀的膜层；

（6）流量控制系统、坩埚系统升降机构、机架单

元、冷却水系统、压缩空气系统、真空系统等。

上述组成部分中等离子源和等离子体控制系

统最为关键。

1.2 工作过程和原理

等离子源中，空心阴极离子枪室与真空镀膜室

通过两个具有小孔径的次级电极分割开来，小孔径

导致的较低气流系数，使等离子阴极腔室与镀膜室

分开，等离子阴极腔室内的气体压力保持在几百Pa
量级，而真空镀膜室的工作压力在10-3~1.0 Pa范围

内，两个室的压力分别满足点燃等离子体和真空镀

膜的需要。

将真空腔室抽到本底真空，然后向阴极等离子

枪的钽管内通入工作气体Ar，接通等离子体电源

后，钽管内首先产生弧光放电，管内Ar电离后，Ar+
轰击钽管，在空心阴极效应下，钽管被高密度Ar+轰
击而迅速加热，发射出高密度的、以热电子为主的

等离子体，气体放电模式为弧光放电。

阴极区域产生的等离子经过两个聚焦线圈引

入到真空腔室内，坩埚附近的永磁铁和电磁线圈将

等离子体向下弯曲和聚焦，并入射到阳极坩埚内的

蒸发源材料上面，Ar等离子体的动能转换为热能，

将固体蒸发源材料加热蒸发。

蒸发过程开始后，调整坩埚周围的电磁线圈来

控制等离子束轰击到坩埚上的离子束斑的大小，从

而控制到达坩埚的离子束功率密度。蒸发物在向

衬底运动过程中与坩埚上方的等离子体相互作用

而产生部分离化，蒸发物化学活性极大的增强；反

应气体（O2）的通入位置一般选择在坩埚上方高密度

等离子体区域，这样反应气体也能被部分离化。在

蒸发过程中，由于等离子体的作用，反应气体和蒸

发物粒子（原子或分子）均被部分电离，离化率可达

30%～50%。尤其在坩埚上方几厘米处，向上运动

的蒸发源物质与向下运动的Ar等离子体产生强烈

的相互作用，在此形成了一个强等离子区（图1中类

三角形高亮度区域）。控制和调整真空腔室中的等

离子团，使其功率密度在适合的范围内，是RPD镀

膜工艺的关键部分。

2 实验

IWO薄膜的光学、电学性能及材料的组份与制

备工艺关系十分密切，工艺中需要调整的参数主要

有蒸发功率 [11-13]、衬底温度 [14]、氧气含量 [15]等。采用

FLD08型RPD设备试制了 IWO薄膜，并研究了RPD
系统主要参数对沉积 IWO薄膜性能的影响。

实验过程中使用的靶材均为掺杂WO3（掺杂比

例为 1%）的 In3O2，高纯Ar为放电气体，高纯O2为反

应气体。

2.1 反应温度对薄膜性能的影响

首先研究了RPD蒸发 IWO靶材时衬底温度对

薄膜性能的影响。在衬底温度的研究中，每隔

25 ℃，温度增加一次，从50 ℃增加到200 ℃，在每个

温度下，保持薄膜厚度均为 90 nm。试验中除改变

衬底温度外，其他试验参数保持不变，如等离子源

电流为30 A，等离子源Ar流量为60 mL/min，反应腔

室中Ar流量为72 mL/min，O2流量为8 mL/min等。

从图2可以看出，当其他工艺参数不变时，样品

电阻随衬底温度的增加呈下降趋势，在100～150 ℃
之间下降幅度最为明显。这是由于高的衬底温度

改善了材料的结晶状况，减少了晶界，使膜的迁移

率和 In+载流子密度有所提高，从而降低了表面电

阻。150 ℃之后，随着温度的增加，样品电阻的变化

相对平缓。

为了表征基片温度对结晶效果的影响，选取了

100 ℃、150 ℃和200 ℃的样品进行了XRD分析。从

图3可以明显看出，随着样品温度的升高，在（2，2，2）
晶向上开始出现明显的结晶现象，表明薄膜材料

的性能也随之提高，材料的宏观参数电阻呈现下降

趋势。
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图2 衬底温度与薄膜方块电阻的关系曲线

Fig.2 The relationship between the substrate temperature and

the sheet resistance

图3 不同衬底温度 IWO薄膜的XRD测试曲线图

Fig.3 XRD test of IWO thin films with different substrate

temperature

2.2 掺氧比例对薄膜性能的影响

图 4显示了随氧含量的增加，薄膜方块电阻的

变化趋势。实验中使用的靶材为掺杂WO3的 In3O2，

靶材自身含氧量比较充足，所以当引入氧气成分以

后，氧气处于过量状态，样品电阻随氧气含量的增

加会有一个明显上升的阶段。这是由两个原因所

造成的：一是因为氧气含量的增加，导致氩气含量

相对减少，对靶材的轰击能力减弱，而且 IWO靶材

本身存在微量的氧缺陷，当引入氧气后，有助于靶

材表面氧化，沉积速率稍有降低；二是过量的氧进

入 IWO薄膜的晶格中，会与氧缺陷作用，捕获由氧

缺陷产生的自由电子。同时，这些氧分子起到散射

中心的作用，使得自由电子的散射作用增强，降低

了电子的迁移率，从而引起导电性能的降低，使得

方块电阻增大。

图4 掺氧比例与电阻关系曲线

Fig.4 The relationship between oxygen-doped ratio and

resistance

在氧气继续增加，电阻又呈下降趋势。这是由

于沉积薄膜的过程中保持功率不变，氧气流量虽然

增加，但是氧气的离化减弱，平均到每个氧离子中

的能量减弱，从而参与到反应中的氧并没有随着氧

气含量的增加而增加。当真空腔室中气体总流量

为 40 mL/min和 60 mL/min时，两者都是在氧气总

值12 mL/min时出现电阻最大值。

如图5所示，在氧气总含量低于10%时，随着氧

气总含量的增加，使薄膜沉积速率降低，能量的溅

射粒子在基片表面的迁移速度较小，结果薄膜的结

晶粒较小，使得薄膜趋于非晶化，IWO薄膜的结晶

质量明显降低。

图5 不同掺氧比例样品的XRD曲线图

Fig.5 XRD pattern of samples with different oxygen ratios

图6给出了不同氧气含量条件下制备的 IWO薄

膜透射测试图（包括玻璃基片的吸收），随着氧气含
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量的增加，薄膜厚度有所减少，同时 IWO的折射率

也随着含氧量的改变发生了改变。这两个原因共

同导致了薄膜透光率峰值蓝移。由于氧含量的增

加引起载流子减少，所以随着氧含量的增加，长波

段的光透过率有所增加。

图6 掺氧比例与透过率关系曲线

Fig.6 Relationship between oxygen-doped ratio and

transmittance

2.3 辉光功率对薄膜性能的影响

实验中RPD设备的离子源功率通过电流来控

制，用电流的大小来表示蒸发功率的大小。如图 7
所示，电流在 30 A以内，实验样品随着蒸发功率的

增加方块电阻减小。为了观察设备的稳定性和重

复性，每一种功率下制备了10块样品。从图7中可

以看出，设备的重复性还是比较好的。

图7 IWO薄膜电阻与功率关系曲线

Fig.7 The relationship between IWO film resistance and

glow power

随着功率的增大，电离后的Ar+粒子数量增加，

Ar+粒子能量增大，单位时间内从固体源材料表面蒸

发出来的粒子数增多，因而 IWO薄膜的沉积速率也

增大。同时，蒸发出来的粒子能量也增大，蒸发粒

子在基片表面扩散能力增强，制备的薄膜的缺陷减

少，电阻率降低。

从图 8可以看出，随着功率的增大，样品XRD
的衍射峰也明显增强，说明随着功率的增大，反应

离子的活性增强，反应物在薄膜表面上更容易迁移

到合适的位置生长，结晶质量有明显的提高。从图

9可以看出，随着功率的增大，样品透过率曲线在可

见光波段范围内也有显著的增加。由此说明，样品

的电学性能和光学性能均随着功率的增加而变好。

图8 不同功率条件下XRD测试曲线

Fig.8 XRD test chart under different power conditions

图9 不同功率条件下样品透过测试曲线

Fig.9 Test chart of sample transmittance under different

power conditions

3 结论

RPD设备制备的 IWO材料透光性高、电阻率

低、表面损伤低[16-19]。相比溅射镀膜，较低的膜厚度

即可满足低电阻的要求，例如RPD设备制备 ITO时，

在 200 nm厚度时的方块电阻约 2 Ω，溅射 ITO在
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300 nm厚度时的方块电阻为3 Ω。同时，RPD设备

中的离子活性高，更适合低衬底温度下的高质量成

膜，所制备的薄膜晶向排列整齐。相比于溅射镀膜

中存在超过100 eV的能量离子分布，RPD镀膜时的

离子能量小于30 eV，几乎不存在高能离子，低能量

的粒子避免了对衬底表面的损伤。这些优点有利

于获得高转换效率的太阳电池。

通过实验发现，RPD制作 IWO薄膜过程中，温

度对薄膜质量影响较大，一定范围内，随着衬底温

度的升高，薄膜电阻降低，结晶质量变高。IWO薄

膜质量与掺氧比例的关系比较复杂，这主要是因为

薄膜中氧空位的影响。一定范围内，提高辉光功率

可以使到达衬底的反应物寻找到较合适的位置，从

而有效提高薄膜质量。
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