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硅纳米晶的椭圆偏振光谱研究
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摘要　硅纳米晶量子点是硅发光研究领域最有潜力、最重要的一个研究方向。用热蒸发法在硅片上生长了富含硅

纳米晶体的ＳｉＯ２ 薄膜，观测到嵌埋于ＳｉＯ２ 薄膜中硅纳米晶的较强光致发光谱；室温下在可见光区对该薄膜进行了

椭圆偏振光谱测量研究。用有效介质近似（ＥＭＡ）模型结合洛伦兹色散模型对椭偏参数进行了拟合，得到直径分别

约为３ｎｍ和５ｎｍ大小的硅纳米晶在约３００～８３０ｎｍ光谱区的光学常数值。这些数据在硅基微纳光子学器件的

研究中具有一定的参考价值。
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１　引　　言

光学及光电子学日益青睐硅材料。成熟的大规

模、低成本硅基半导体集成电路生产工艺，是人们期

待用硅材料来制备微纳光电子器件及系统的最主要

原因之一。如果能制成硅基微纳放大器和激光器，

与微电子集成类似的微光电子集成就不难实现。然

而，硅是一种间接带隙半导体材料，单纯的体硅发光

效率极低，硅纳米晶体（ｎｃＳｉ）将有希望用于实现硅

发光光源，而且具有小尺寸和高密度有序分布的硅

纳米晶量子点是最有希望的有源区材料。因而，这

是硅发光研究领域最具潜力、最重要且最活跃的研

究方向之一［１～３］。

对硅纳米晶的研究，近年来主要集中在两个方

面［３］：１）研究其基本性质，这是因为纳米尺度的硅晶

体粒子显示出与体材料不同的独特物理性质；２）基

于ｎｃＳｉ的应用研究，如发光二极管（ＬＥＤ）、存储器

以及在硅基光电子学材料中掺稀土元素（如Ｅｒ）的

ｎｃＳｉ薄膜的研究日益引起人们的广泛兴趣。最近，
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多种硅基微钠光子学器件如高增益环形器、光学微

盘共振器以及基于ｎｃＳｉ的光学增益和受激辐射、

提高多晶硅太阳电池效率的进展、微米尺度的硅电

光调制器都相继报道，还有基于ｎｃＳｉ的全硅激光

器研制计划也已在酝酿之中［１，４～１０］。

嵌埋于ＳｉＯ２ 中的ｎｃＳｉ具有结构稳定、发光性

质可控和制备简便等特点，受到广泛关注和研究。

在设计与研制基于ｎｃＳｉ的发光器件、光波导器件

时，常常需要知道这些结构与材料的光学常数等物

理性质，因为它们会决定器件结构的许多光学和电

学性能［１］，而光学常数可以应用椭圆偏振光谱学方

法获得［１１］。近年来，美国、新加坡等研究小组用椭

圆偏振光谱学对ｎｃＳｉ体系进行了研究，并在国际

主流期刊相继报道了一些结果［１１～１４］。ｎｃＳｉ的这些

光学性质在硅基波导等器件研究中有重要意义，本

文报道了用椭圆偏振光谱学方法对嵌埋于ＳｉＯ２ 薄

膜中硅纳米晶的一些研究结果。

２　实　　验

目前，ｎｃＳｉ的制备方法主要有电化学法腐蚀硅

单晶而制备多孔硅、硅离子注入、溅射法、化学气相

沉积以及热蒸发等。本文采用热蒸发法生长ＳｉＯ狓／

ＳｉＯ２（１＜狓＜２）多层膜超晶格结构，并高温退火处

理，来制备纳米硅晶粒薄膜，可得到在ＳｉＯ２ 基体中

尺寸大小可控、且分布有序的ｎｃＳｉ，其中ｎｃＳｉ的大

小由ＳｉＯ狓 层的厚度来决定
［１５］。实验在Ｓｉ（１００）晶

片上分别生长两个周期数为４０的ＳｉＯ狓／ＳｉＯ２ 超晶

格，其中ＳｉＯ２ 层的厚度均被固定为约４ｎｍ，而ＳｉＯ狓

层的厚度均分别为３ｎｍ （样品１）和５ｎｍ （样品

２），最后均再生长一层约２０ｎｍ厚的ＳｉＯ２ 保护层。

整个薄膜的厚度分别约为３００ｎｍ和３８０ｎｍ。薄膜

生长完毕后，被置于１１００℃温度下Ｎ２ 的环境中退

火１ｈ。样品制备完成后，用ＪＥＭ４０１０型透射电子

显微镜对ｎｃＳｉ进行了分析表征。测量了样品在室

温下的光致发光（ＰＬ）谱，测量中采用Ａｒ离子激光

器的４８８ｎｍ线状谱作为激发光源，照射到样品上

的激光光斑直径约为２ｍｍ，探测器采用液氮冷却

的ＣＣＤ探测器。室温下采用ＲＡＰ型光度式椭圆偏

振光谱仪对样品进行了椭圆偏振光谱测量［１６］。测

量的光子能量范围为 １．５～４．５ｅＶ，步长为

０．０５ｅＶ，为保证后面数据拟合的准确度，每个样品

分别取入射角为６５°，７０°和７５°分３次进行椭圆偏振

光谱测量。

３　结果与分析

样品１的透射电子显微镜（ＴＥＭ）照片如图１

所示。从图中可以看出，样品的周期性结构完整，

ｎｃＳｉ分布均匀。实验测量的光致发光ＰＬ谱结果

如图２所示。所研究样品的ＰＬ谱有非常相似的发

光轮廓，但其峰位分别约在８００ｎｍ 和９００ｎｍ 附

近，这是尺寸分别约为３ｎｍ和５ｎｍ的ｎｃＳｉ的典

型ＰＬ特性，结果表明，制备得到的样品与预期相一

致［１５］。

图１ 样品１的ＴＥＭ照片，图中深色圆点即为ｎｃＳｉ

Ｆｉｇ．１ ＴＥＭｉｍａｇｅｏｆｓａｍｐｌｅ１，ｔｈｅｎｃＳｉａｐｐｅａｒｓ

ｄａｒｋｅｒｉｎｔｈｅｉｍａｇｅ

图２ 各样品的光致发光光谱

Ｆｉｇ．２ ＰＬｓｐｅｃｔｒａｏｆｔｈｅｓａｍｐｌｅｓ

椭圆偏振光谱测量以光的偏振态为测量手段，

可快速准确地获得材料的光学常数与复介电函数，

并且能方便快捷地应用于薄膜材料的测量，是研究

薄膜材料光学性质的理想手段［１１，１６～２１］。只要得到材

料的光学常数（折射率狀和消光系数犽，即复折射率

珘狀＝狀＋ｊ犽），即可换算出其复介电函数珓ε（珓ε＝ε１＋

ｊε２）；或者知道复介电函数即可求出材料的光学常

数。它们之间的关系为［１７］

狀＝
１

槡２
（ε１

２
＋ε２

２）１／２＋ε［ ］１
１／２

犽＝
１

槡２
（ε１

２
＋ε２

２）１／２－ε［ ］１
１／

烅

烄

烆

２

． （１）

　　然而，经由椭圆偏振光谱仪测量获得的椭偏参

２９８１
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数需要进行拟合计算才能得到材料的光学常数，在

椭偏参数的拟合过程中，膜系结构模型的建立与光

学色散模型的选取起着非常重要的作用［１１，１８］。根

据样品生长过程，在数据拟合中选取样品的膜系结

构模型为ＳｉＯ２ 保护层／ｎｃＳｉ∶ＳｉＯ２层／Ｓｉ衬底，其中

Ｓｉ衬底的厚度设为无穷大，ＳｉＯ２ 保护层与ｎｃＳｉ∶

ＳｉＯ２复合层的厚度按照样品生长参数设置初始值，

在拟合过程中可变。考虑到ｎｃＳｉ在ＳｉＯ２ 基质中的

形态与结构，样品的等效介电函数采用有效介质近

似中 ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ模型描述
［１７］。硅纳米晶体

是低维限制材料，其介电函数有别于体材料，在椭偏

数据拟合中选取洛伦兹光学色散模型来描述硅纳米

晶体的复介电函数［１４，１７］：

ε（犈）＝ε（∞）＋∑
４

犻＝１

犃犻
犈２犻 －犈

２
－犻狏犻犈

， （２）

式中ε（∞）为探测光能量趋于无穷大时的介电函

数，犃犻为第犻个振子的振幅，狏犻为第犻个振子的衰减

因子，犈犻是第犻个振子的共振能量，犈为探测光的能

量大小，振子的数量视具体研究对象而定。本文的

工作中振子数量选择为４，此时能获得较好的拟合

效果，计算中洛伦兹模型各参数的初始值选取参考

文献［１４］。

通过椭偏参数拟合计算，获得嵌埋于ＳｉＯ２ 中

ｎｃＳｉ的折射率、消光系数分别如图３和图４所示。

作为对比，图中还给出了应用ＲＡＰ型椭偏仪所测

量得到的体材料晶体硅的折射率、消光系数数值。

图３ 各样品的折射率

Ｆｉｇ．３ Ｒｅｆｒａｃｔｉｖｅｉｎｄｅｘ狀ｏｆｔｈｅｓａｍｐｌｅｓ

从图３和图４可看出，样品１和２的折射率狀

和消光系数犽均分别具有与体材料晶体硅相似的曲

线形状。在所研究的光谱范围内，折射率狀的变化

范围基本为２．５～５．０，但其数值均小于熟知的晶体

硅体材料的相应数值［１２］，并且幅值的下降随ｎｃＳｉ

尺寸的减少而增大。另外，在可见光范围内消光系

数犽很小，在大约４００ｎｍ波长处开始明显变化，且

图４ 各样品的消光系数

Ｆｉｇ．４ Ｅｘｔｉｎｃｔｉｏｎｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔ犽ｏｆｔｈｅｓａｍｐｌｅｓ

随着波长的减小而迅速增加。上述结果与Ｌ．Ｄｉｎｇ

等［１２～１４］用椭圆偏振光谱技术研究离子注入法制备

的ＳｉＯ２ 基体中ｎｃＳｉ的光学常数结果相近。

与体材料相比，在纳米尺度下，量子限制效应使

得带隙增大，从而使极化率降低，导致纳米材料光学

常数幅值的下降，这是目前普遍较为认同的解释。

但也有不同的解释被提出，如有人认为光学常数幅

值的下降是由于纳米颗粒表面极化键的断裂。

Ｃａｒｔｏｉｘａ等采用第一性原理对量子点的光学常数进

行建模与计算，发现幅值下降并不是量子点整体的

性质，光学常数的幅值仅在量子点表层出现降低，在

量子点内部其幅值又恢复到体材料的数值［２２］。有

关纳米尺度下半导体光学常数幅值的变化机理目前

尚无统一的结论［２３］，仍需要在实验与理论上作进一

步研究。而准确获得硅纳米晶体与尺寸相关的光学

常数性质，在硅基微纳光子学材料与器件研究中有

重要的实用意义。

４　结　　论

嵌埋于ＳｉＯ２ 中的硅纳米晶体具有结构稳定、发

光性质可控和制备简便等特点，受到广泛关注和研

究。本文用热蒸发法在硅片上生长了富含硅纳米晶

体的ＳｉＯ２ 薄膜，观测到嵌埋于ＳｉＯ２ 薄膜中硅纳米

晶的较强光致发光谱；室温下在可见光区对该薄膜

进行了椭圆偏振光谱测量研究。用有效介质模型结

合洛伦兹色散模型对椭偏参数ψ，Δ进行了拟合，得

到直径分别约为３ｎｍ和５ｎｍ大小的硅纳米晶在

３００～８３０ｎｍ光谱区的折射率和消光系数。这些数

据在硅基微纳光子学器件的研究中有参考价值；另

外，本文的研究也表明椭圆偏振光谱学在新型纳米

材料的光学性质研究方面仍然具有旺盛的生命力。
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ｅｍｂｅｄｄｅｄｉｎＳｉＯ２ｍａｔｒｉｘ［Ｊ］．犃狆狆犾．犘犺狔狊．犔犲狋狋．，２００９，９５（１６）：
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