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单晶硅表面载流子动力学的超快抽运探测
刘国栋　王贵兵　付　博　江继军　王伟平　罗　福
（中国工程物理研究院流体物理研究所，四川 绵阳６２１９００）

摘要　利用８００ｎｍ波长的飞秒抽运探测技术测量了单晶硅表面５０ｐｓ内的瞬态反射率变化，研究了表面载流子的

超快动力学过程。基于自由载流子密度变化过程建立的反射率模型可以很好地描述瞬态反射率变化，说明受激自

由载流子超快响应的贡献主导了反射率的变化过程，经拟合获得了样品的表面复合速度（ＳＲＶ）为１．２×１０６ｃｍ／ｓ。

建立了耦合的载流子输运模型，探讨了单晶硅表面热载流子的密度、温度随时间的演化过程。研究表明，表面复合

过程是影响本征单晶硅表面载流子动力学的重要因素。
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１　引　言

　　随着半导体器件的尺度越来越小甚至进入纳米

量级，半导体材料近表面几十至几百纳米区域内的

载流子动力学对器件性能的影响越来越大［１～３］。硅

的载流子动力学过程主要由弛豫时间、表面复合速

度（ＳＲＶ）和载流子扩散系数主导，为探测这些主要

发生在电声子散射或复合过程主导的时间范围内的

超快过程，基于飞秒激光的瞬态抽运探测技术成为

最有效的工具［３～６］。

超短脉冲激光激励下（主要的吸收机制来自于

自由电子吸收和单、多光子带间吸收），半导体中载

流子的能量本征态和占有因子发生了变化，进而改

变了基本光学特性———介电函数，使得可测量光学

特性———反射率、透射率等发生相应的变化。本文

采用飞秒瞬态抽运探测技术测量了Ｓｉ（１００）样品表

面反射率在皮秒量级内的变化过程。

２　实　验

实验装置如图１所示。光源为掺Ｔｉ蓝宝石飞

秒激光系统，中心波长８００ｎｍ，半峰全宽（ＦＷＨＭ）

８０ｆｓ。飞秒脉冲经分束镜分为抽运光和探测光，抽

运光经透镜聚焦后垂直辐照样品表面，光斑直径为

２００μｍ。探测光入射角小于１０°，通过ＣＣＤ观测其

靶面光斑完全落入抽运光斑中，直径１００μｍ。通过

偏振棱镜和λ／２波片的组合来调整抽运光和探测光

的能量，探测光单脉冲能量被设置为低于抽运光三
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个量级（保持在约１０ｎＪ），从而尽量减小其对材料状

态的影响。飞秒脉冲重复频率为１ｋＨｚ，脉冲间能

量的波动是影响探测精度的主要因素，主要通过相

位敏感技术及每个延时测试点的多次平均来消除。

实验样品为未掺杂的直拉（ＣＺ）单晶硅片，表面经机

械抛光后在空气中长时间放置，自然形成氧化物膜

层。样品在垂直于入射面内可二维移动，每个延时

点探测一个新的位置，避免累积效应。

图１ 实验装置图

Ｆｉｇ．１ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ

对应８００ｎｍ的光波长（１．５５ｅＶ），Ｓｉ的室温复

折射系数为ń＝狀＋ｉκ＝３．６９７＋ｉ０．００７
［７］，从而使

抽运光和探测光分别具有较大的激励深度 （δｐｕｍｐ ＝

９．８μｍ）和较小的有效探测深度 （δｐｒｏｂｅ ＝１７ｎｍ），

这使得反射率信号只对材料近表面区域内的载流子

响应过程敏感。因此，这一实验技术很适合探测硅

样品表面载流子的动力学。

３　实验结果与分析

３．１　超快反射率变化过程及反射率模型

图２为获得的典型瞬态反射率变化 （Δ犚／犚）曲

线，犚 为 室 温 下 Ｓｉ的 初 始 表 面 反 射 率，犚 ＝

０．３２８，Δ犚为犚 的变化量。图中对应的抽运能量密

度分别为４０ｍＪ／ｃｍ２和７０ｍＪ／ｃｍ２， Δ犚／犚 的变

化量级为１０－２。在经历最初几百飞秒的急剧下降

后，反射率开始一个相对缓慢的向平衡态的恢复过

程。样品在不同抽运能量密度条件下（小于Ｓｉ的损

伤阈值）的反射率变化曲线具有相同的趋势，但随能

量密度的增加，Δ犚／犚 的最大值在增大。改变入

射光偏振方向与晶轴方向的夹角未发现明显变化。

下面的讨论都将基于辐照能量密度为４０ｍＪ／ｃｍ２的

样品反射率变化曲线。

激光辐照下的反射率变化通过复折射率变化与

微观载流子响应的贡献相联系。由于反射率变化较

图２ Ｓｉ样品表面典型瞬态反射率响应

Ｆｉｇ．２ Ｔｉｍｅｒｅｓｏｌｖｅｄｒｅｆｌｅｃｔｉｖｉｔｙｃｈａｎｇｅｓｏｆ

ｃｒｙｓｔａｌｌｉｎｅｓｉｌｉｃｏｎ

小，且８００ｎｍ波长激光辐照下的单晶硅消光系数κ

狀，利用反射率和复折射率的关系式可以得到

Δ犚
犚
＝
４Δ狀

狀２－１
。 （１）

对折射系数的变化 （Δ狀）贡献最大的因素分别是自

由载 流 子 数 密 度 变 化 Δ狀ＦＣ 和 晶 格 温 度 变 化

Δ狀ＬＴ
［８，９］，它们对Δ狀的贡献相对狀都是小量，因而可

以写成

Δ狀＝Δ狀ＦＣ＋Δ狀ＬＴ ＝
狀

犖
Δ犖＋

狀

犜
Δ犜。 （２）

　　Ｓｉ的间接带隙犈ｇ ＝１．１２ｅＶ，在１．５５ｅＶ的入

射光子的激励下将主要发生自由载流子的谷内跃迁

和价带顶至导带底的带间跃迁过程，因而Ｓｉ近表面

区域的初始受激载流子数密度为

犖０ ＝ （１－犚）犉
α
犈ｐｈ
＋β
（１－犚）犉
２犈ｐｈτ［ ］

ｐ

， （３）

式中τｐ＝８０ｆｓ为脉宽，犉＝４０ｍＪ／ｃｍ
２ 为抽运光能

量密度，α和β分别为线性吸收系数和双光子吸收系

数，犈ｐｈ为入射光子能量。由（３）式可得到 犖０ ＝

２．３４×１０２０ｃｍ－３。在这一载流子数密度下，德鲁德

（Ｄｒｕｄｅ）模型可以很好地描述自由载流子对折射系

数变化的贡献［９］

Δ狀ＦＣ ＝
狀

（ ）犖 Δ犖 ＝－
Δ犖犲

２

２狀０ε０ω
２犿ｅｈ

， （４）

式中犿ｅｈ为电子和空穴的平均有效质量，狀０，ε０ 分别

为初始折射系数和介电常数，ω为入射电场角频率。

由（４）式可见，自由载流子对反射率变化的贡献始

终是负的，将犖０ 代入可得到激光激励下由于自由

载流子数密度增加引起的折射系数变化的最大值

Δ狀ＦＣ ＝－０．１２。

受激载流子通过散射过程成为热载流子（分布

函数可用等效载流子温度来描述，并且这一温度远

大于晶格温度），同时主要通过有声子参与的多种散
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射机制弛豫至导带底或价带顶，将大部分能量转移

至晶格，这一能量转移过程使晶格温度升高［１０］。晶

格温升带来的带隙能量变化、电声子碰撞等效应将

导致折射系数的变化。可估算激光辐照后的初始晶

格温升 Δ犜０ ＝５Ｋ。采用经验值狀／犜 ＝３．４×

１０－４Ｋ－１
［１１］，得到Δ狀ＬＴ＝１．７×１０

－３。可见，晶格温

升对反射率变化的贡献始终是正的。定义自由载流

子与晶格温升对反射率变化的相对贡献比χ ＝

Δ狀ＦＣ／Δ狀ＬＴ ＝－７０．６，说明自由载流子对反射率变

化的贡献占主导地位，并且Δ犚／犚＜０。这样，只考虑

自由载流子对折射系数变化的贡献，由（１）式可得

ｍａｘ（Δ犚／犚） ≈ ３．８×１０
－２， 这 与 实 验 结 果

ｍａｘ（Δ犚／犚）＝５．７×１０－
２有较好的吻合，其微小差

别可能主要来自于在（１）式的推导过程中忽略了消

光系数κ的影响。因此，在当前的实验条件下和探

测时间范围内，忽略晶格温升的贡献是合理的。

反射率曲线的恢复过程主要归因于受激载流子

数密度犖 由于表面电子向体内的扩散及电子空穴

的复合而导致的减少。由于初始受激载流子密度犖０

＞１０
１９ｃｍ－３，俄歇（Ａｕｇｅｒ）复合是单晶硅中的主要

体复合机制。同时，由于样品表面含有大量的缺陷

或杂质形成的复合中心，其电子能态与体材料有很

大区别，因而表面复合也是需要考虑的重要复合机

制，而表面复合速度（ＳＲＶ）是描述样品表面特性的

重要参数。

与实验探测的反射率变化过程总时间相比，抽

运光脉冲宽度足够小，因此可以假设受激自由载流

子都是在瞬间产生的。这样，载流子数密度随时间

的变化过程可以通过包含扩散和受激载流子复合的

沿样品厚度方向的一维方程来描述

犖（狕，狋）

狋
＝犇犖


２犖

狕
２ －

犖

τｒ
， （５）

式中犇犖 为双极扩散系数，也是 犖 的函数；τｒ ＝

１／γ犖
２
０ 为复合时间，γ为 Ａｕｇｅｒ复合系数。方程的

初始条件对应于载流子受抽运脉冲激励成为热载流

子瞬间的系统状态。表面复合则通过边界条件与方

程耦合

犖

狕 狕＝０
＝
犛
犇犖

犖（０，狋）， （６）

式中犛为表面复合速度。通过对上述初边值问题的

数值求解，并将犛设置为唯一可变参数，获得了不同

表面复合速度条件下的反射率变化曲线。如图３所

示（最大反射率变化值已归一化为－１），通过与实

验数据的拟合得到样品的表面复合速度 犛 ＝

１．２×１０６ｃｍ／ｓ。由于犛＞犇犖／δｐｕｍｐ≈１０
４ｃｍ／ｓ，因此

在实验探测的时间范围内，对于较大的表面复合速

度，表面区域的载流子通过扩散进入样品体内而造

成的载流子密度减小，相对于表面复合过程的贡献

是很小的。可见，经机械抛光和长时间放置后，实验

样品表面形成大量缺陷，对其表面光学特性和电子

动力学特性都有较大影响。

图３ 不同表面复合速度条件下的瞬态反射率变化

Ｆｉｇ．３ Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｏｆｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌａｎｄｃａｌｃｕｌａｔｅｄ

ｒｅｆｌｅｃｔｉｖｉｔｙｃｈａｎｇｅｓｆｏｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔＳＲＶｓ

３．２　载流子输运动力学模型

为更深入了解飞秒激光辐照下单晶硅中载流子

超快 响 应 的物 理机制，将采 用建 立 在 耦 合 的

Ｂｏｌｔｚｍａｎｎ方程基础上的数值模型来研究热载流子

（电子和空穴）的输运过程。模型包括载流子密度速

率方程、载流子能量守恒方程、晶格热平衡方程和激

光脉冲的时空演化方程［１２］。

在飞秒激光激励下，半导体材料中的电子通过

单光子或多光子吸收获得能量而由价带跃迁至导

带，同时在价带中产生了空穴。电子和空穴经历了

一段时间和空间演化后，其中的一部分通过 Ａｕｇｅｒ

过程或ＳｈｏｃｋｌｅｙＲｅｅｄＨａｌｌ（ＳＲＨ）过程复合，而新

的电子空穴对则通过碰撞电离产生。过剩能量犺ν－

犈ｇ或２犺ν－犈ｇ成为动能而提高了载流子温度。通

过散射、碰撞过程，载流子在几百飞秒内成为热载流

子而可以用费米狄喇克（ＦｅｒｍｉＤｉｒａｃ）分布函数来

描述，电子和空穴的分布函数具有不同的费米能级

但具有相同的温度 （犜ｅ ＝犜ｈ）。载流子和声子之间

的能量弛豫过程也在同时进行，并最终建立起热平

衡态。这样，载流子产生率犌＝［α犐（狉，狋）＋０．５β犐
２（狉，

狋）］／犺ν；净复合率犚ｃ＝－γ犖
３
＋δ（犜ｅ）犖，其中犐为激

光强度，δ为碰撞电离系数。载流子系统能量的唯一

来源是激光脉冲，因而载流子总能量犛ｕ ＝ （α＋

θ犖）犐（狉，狋）＋β犐
２（狉，狋），θ为自由载流子吸收截面。通

过向晶格转移能量而造成的载流子系统能量损失项
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犔ｕ＝犆ｅｈ（犜ｅ－犜Ｌ）／τＥ，其中犆ｅｈ为电子空穴对的比

热容，τＥ 为载流子能量弛豫时间。时间高斯分布的

激光脉冲可以写为

犐０（狋）＝ ψ
槡π

（１－犚）犉
τｐ

ｅｘｐ －ψ
狋－狋ｍ

τ（ ）
ｐ

［ ］
２

，

（７）

式中犚为反射率，ψ＝４ｌｎ２。

在考察的时间范围内可以忽略晶格温升，即假

设犜Ｌ＝３００Ｋ，这样激光辐照下能带隙犈ｇ的变化也

可忽略。在沿材料厚度的一维方向上，输运模型可以

简化为

犖

狋
＝
α犐（狕，狋）＋０．５β犐

２（狕，狋）

犺ν
－γ犖

３
＋δ犖－

犑

狕
，

（８）

犆ｅｈ
犜ｅ

狋
＝ （α＋θ犖）犐（狕，狋）＋β犐

２（狕，狋）－

　　
犠

狕
－
犆ｅｈ（犜ｅ－犜Ｌ）

τＥ
－
犖

狋
（犈ｇ＋３犽Ｂ犜ｅ），（９）

式中犑为载流子密度流，犠 为双极能流密度［１２］。初

始条件为：犖（０，狕）＝犖ｅｑ ≈１０
１２ｃｍ－３，犜ｅ（０，狕）＝

３００Ｋ，激光脉冲辐照起始时间狋＝０，在狋ｍ＝３τｐ时

达到高斯分布的峰值。表面复合同样通过边界条件

（６）式来描述。

通过对（７）～（９）式的数值计算，获得了载流子

数密度和等效温度的瞬态响应过程。如图４（ａ）所

示，样品表面 （狕＝０）的载流子数密度在激光脉冲

达到峰值后的百飞秒内也迅速达到峰值，之后在

１ｐｓ内快速衰减，衰减过程与由反射率模型预估（图

中实心点）的结果吻合。通过与实验数据比对，得到

了快速衰减的时间常数为τ０ ＝１．５ｐｓ，远远小于百

皮秒量级的 Ａｕｇｅｒ复合时间常数和载流子扩散时

间常数，可见，表面复合过程主导了载流子数密度的

变化。载流子温度相对载流子数密度更早达到峰

值———近４０００Ｋ。载流子温度达到峰值之后随着能

量向晶格的转移而快速下降。如图４（ｂ），１ｐｓ之

后，载流子温度在５ｐｓ内降至晶格温度，载流子和晶

格达到热平衡，但和平衡态相比仍有一些过剩自由

载流子。通过拟合得到的载流子密度衰减时间常数

τ０ 增大了一个量级，说明这些表面的过剩载流子向

体内的扩散和Ａｕｇｅｒ复合逐渐变得重要，但这些过

程并不会改变载流子系统能量，也就对载流子温度

的变化影响不大。因此，在考察的整个时间范围内，

表面复合过程是影响载流子动力学响应的主要

因素。

图４ 样品表面的载流子数密度犖 和等效温度犜ｅ分别

在１ｐｓ时间内（ａ）和１～５０ｐｓ时间内（ｂ）的瞬态变化过程

Ｆｉｇ．４ Ｔｉｍｅｅｖｏｌｕｔｉｏｎｏｆｃａｒｒｉｅｒｄｅｎｓｉｔｙ犖ａｎｄｃａｒｒｉｅｒ

ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ犜ｅ ａｔｔｈｅｆｒｏｎｔｓｕｒｆａｃｅｏｆａ２０μｍ

ｓｉｌｉｃｏｎｓａｍｐｌｅｗｉｔｈｉｎ（ａ）１ｐｓａｎｄ（ｂ）１～５０ｐｓ

４　结　论

利用８００ｎｍ波长的飞秒激光抽运探测实验技

术探测了５０ｐｓ内的单晶硅表面的瞬态反射率变化，

主要包括百飞秒量级的快速下降和较长时间的恢复

过程。受激自由载流子的贡献决定了瞬态反射率响

应。通过与实验曲线的拟合获得了样品表面复合速

度为１．２×１０６ｃｍ／ｓ。建立了载流子输运动力学模

型，对飞秒激光辐照下硅样品表面载流子密度和温

度变化过程的数值模拟结果表明，在皮秒时间量级

内，样品表面的杂质离子、缺陷等复合中心增强的表

面复合过程是影响载流子动力学响应的主要因素。
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