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摘要!结合激光退火与常规热退火方法对超薄非晶硅 层 作 用!在 绝 缘 衬 底 上 获 得 了 高 密 度 的%均 匀 的 单 层 纳 米 硅

结构8所得样品通过原子力显微镜%透射电子显微 镜 和.GKG:散 射 谱 进 行 表 征!证 实 了 晶 化 过 程 的 发 生 和 纳 米 硅

晶粒的形成8在得到的N:K厚晶化样品中观察到在##$:K左右范围内光致发光峰!初步的分析表明其发光与纳米

硅晶粒的形成有关8

关键词!纳米硅&激光晶化&光致发光

=+CC##PV#&V!#!/&"TNN
中图分类号!4(M$V!!!文献标识码!/!!!文章编号!$!NMWVP"""!$$##$#WP$P#W$N

J!引言

随着超大规模集成电路的集成度不断提高!芯

片上功能元件的尺寸也要求相应地减小!已到纳米

尺度范围8自从%G:FGK发现多孔硅在室温下的强

烈发光后’P(!对于硅基纳电子器件和光电子器件的

研究引起了人们越来越大的关注!而实现硅基光电

集成是人们所追求的目标之一8其中最为关键的一

步是如何采用与当今微电子工艺相兼容的制备方法

在绝缘 衬 底 上 获 得 高 密 度 的%尺 寸 可 控 的 纳 米 硅

":?W*H$阵列8迄今已有许多方法被提出来制备纳米

硅结构8如利用电子束曝光结合反应离子刻蚀直接

在硅的体材料上刻出纳米硅颗粒’!(!或在硅衬底上

氧化一层*H,!!再 把 硅 离 子 注 入 其 中!经 高 温 退 火

后形成:?W*H晶 粒’M(等8但 这 些 方 法 要 么 制 作 成 本

昂贵!技术复杂!要么难以对形成的纳米硅尺寸和密

度进行有效控制8在我们以前的工作中!提出了一种

新的制备技术!即采用激光退火技术与硅基多层膜

结构相结合!通过激光诱导限制性晶化原理使非晶

硅层发生由非晶态到晶态的晶化转变!制备出尺寸

可控!均匀的纳米硅基多层结构!并且在室温下观察

到了强的可见光发射现象’V!N(8
准分子超短脉冲激光因其波长短%脉冲短和对

衬底伤害少等优点而被广泛使用于晶化大面积非晶

硅薄膜8薄膜厚度一般在微米量级!从而获得多晶硅

材料!但超短的辐照过程会产生大量的缺陷8准静态

常规热退火方法能使GW*Hf&薄膜在晶化过程中应

力得到缓慢释放!从而减少晶化过程中产生的晶体

缺陷!但一般 需 要P$$$l以 上 的 高 温 处 理8本 文 将

以上两种晶化方法相结合!将准分子超短脉冲激光

作用于淀积在非晶*H(E 绝缘膜上的超薄"%M$:K$
单层非晶硅薄膜!通过控制辐照激光能量并结合随

后的常规热退火技术来控制纳米晶粒成核和生长!
获得单层高密度的纳米硅材料8研究了不同的激光

辐照能量密度和不同的非晶硅厚度的样品对最终形

成的纳米硅薄膜的影响!发现利用本文的方法能制

备出高密 度"6P$PP?Kd!$%横 向 平 均 尺 寸 约P$%
M$:K的纳米 硅 量 子 点 阵 列8通 过 一 系 列 的 实 验 对

纳米硅材料的微结构进行了研究!同时!在室温下观

测到了较强的光致可见光发射信号8

K!实验

我们在等离子体增强化学气相淀积"<)%53$
系统里通过对硅烷"*H&V$的分解来淀积超薄的非晶

硅薄膜8V%M$:K厚 的 非 晶 硅"GW*Hf&$薄 膜 被 淀

积在覆盖了一层非晶*H(E 膜的石英或者硅衬底上8
非晶*H(E 绝 缘 层 是 由<)%53系 统 生 长!厚 度 为

M$:K!在激光辐照 过 程 中 起 着 热 绝 缘 层%缓 冲 层 作

用8非 晶 硅 薄 膜 生 长 过 程 中!使 用 的 射 频 频 率 为

PMYN#2&̂ !射频功率 和 生 长 衬 底 温 度 分 别 为M$S
和!N$l!而反应腔中的生长气压为!$<G8

激光退火所用的激光器"h=10GKDCG<FEAHX准

分子脉冲激光$的工作波长为!VT:K!激光脉冲延时

为M$:A8激光束经过矩形光阑和柱面透镜聚焦来调整

激光的辐照面积后!在空气环境下垂直辐照到样品

上8本文使用单脉冲晶化!晶化过程中的激光辐照能
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量密度可以通过改变激光器的输出功率或者激光的

辐照面积来调节8实验采用的激光能量密度从$YV到

PYV+"?K!#激光辐照面积调整到$YM?Kc$YN?K8激光

退火 后#在 氮 气 的 保 护 下#对 辐 照 后 的 样 品 进 行

M$KH:的[$$l常规热退火处理8
3HIH@G7’:A@=9K;:@A(G:6*?6B;#型 原 子 力

显微镜$/12%在 轻 触 模 式 下 对 经 过 处 理 的 样 品 表

面进行扫描#观察样品的表面形貌8通过.GKG:散

射谱来观察激光辐照后样品的晶化状况8透射电子

显微镜$4)2%技 术 也 用 来 分 析 晶 化 后 样 品 的 微 结

构和 晶 化 过 程 中 形 成 的*H颗 粒 的 尺 寸 大 小8对

/12和4)2结果中的*H颗粒进行了统计#计算出

晶化后*H纳米颗粒的平均尺寸与密度8光致发光谱

$<0%是在室温条件下通过波长为VTT:K的/=b 激

光以!NKS 功率激发下测量的8

2!结果与讨论

图P是经过h=1准分子脉冲激光辐照$能量密

度为!$Y"[+"?K!%和热退火后#GW*Hf&薄膜厚N:K
的样品表面形貌的/12俯视图8从图中可以看出#
原始淀积时平坦的膜面在经过激光晶化后#形成了

高密度纳米量级大小的半球形突起8经过对纳米尺

图P!使 用 能 量 密 度 为$Y"[+"?K! 的 激 光 辐 照 和 经[$$l#

M$KH:常规热退火处理后N:K厚样品表面的/12俯视图

1HI8P!46BJH;\ /12A9=LG?;K6=BF676IEL6=@F;
N:K@FH?XAGKB7;GL@;=H==GCHG@;CG@$Y"[+"?K! G:C
A9DA;]9;:@@F;=KG7G::;G7H:I!4F;A?G::H:IG=;GHA
P&KcP&K8

度外突的统计分析得出#那些外突的横向尺寸约为

PPY[:K#尺寸分布的 标 准 偏 差 为!Y!:K#而 外 突 的

密度高达PY#cP$PP?Kd!8从/12的剖面形貌图分

析可以发现#晶化后样品表面形成的颗粒纵向高度

在!YM:K左 右8图!给 出 了N:K厚 样 品 表 面 突 起

的横向平均尺寸与密度随入射激光能量密度的变化

曲线8从图中明显看出只有当激光辐照能量超过一

个阈值时#样品的膜面才会发生变化#产生如此高密

度的突起8根据我们以前的工作&#’#这种突起与晶化

后形成的:?W*H晶粒有关8这种纳米尺寸突起形成的

原因#在我们以前的工作&#’中做了详细的分析8随着

激光辐照能量的增加#纳米突起的平均尺寸逐渐增

加#从P$Y!递增到P#:K#然而密度却经历了一个从

上升到下降的变化#在激光能量为$Y"[+"?K! 时达到

极大值8研究表明#在合适的激光辐照能量范围内#可
以在控制较小晶粒尺寸的情况下#在绝缘衬底上获得

较高密度的硅纳米结构8对于N:K厚样品#合适的辐

照激光能量存在于$Y"和$Y[+"?K! 之间8

图!!N:K厚样品晶化后#表面突起的横向平均尺寸与密度随

激光辐照能量的变化

1HI8!!5G=HG@H6:6L69@I=6\@FK;G:7G@;=G7AĤ;\H@F
@F;7GA;=L79;:?;L6=@F;N:K@FH?XAGKB7;A

除了辐照激光能量密度外#非晶硅层的原始淀

积厚度对于控制形成的纳米硅结构的尺寸同样起着

非常重要的作用8图M给出了原始厚度分别为P$和

M$:K(激 光 退 火 条 件 同 为$Y#+"?K! 样 品 的 平 面

4)2图片84)2图片表明经过晶化处理后#样品由

大量纳米尺度大小的硅晶粒组成#而且硅晶粒是镶

嵌于晶化后剩下的非晶硅里8经过对比不同厚度样

品的4)2图片#发 现 硅 晶 粒 的 大 小 跟 非 晶 硅 层 的

原始厚度有关8P$:K样品晶化后#硅晶粒的平均尺

寸处于 在!$:K左 右#而M$:K厚 样 品 的 硅 晶 粒 的

平均尺寸大约为M$:K#明显比P$:K厚样品的晶粒

大8尽管从4)2图片中看出M$:K厚样品的晶粒尺

寸分布相对于P$:K厚 样 品 来 说 不 那 么 均 匀#可 是

这个尺寸分布的不均匀性可以通过改变激光辐照能

量来进行改 善8P$:K厚 样 品 中 的 纳 米 硅 颗 粒 的 电

子衍射图在图M$G%的插图中给出8电子衍射图中衍

射环由 一 系 列 数 字 来 标 明#它 们 分 别 代 表 着PY*H
$PPP%#!Y*H$!!$%#MY*H$MPP%#VY*H$!!!%#NY*H
$V$$%##Y*H$MMP%#"Y*H$V!!%8这表明经过晶化处理

后#原有的非晶硅薄膜发生了非晶态到晶态的转变#
并且通过对非晶硅原始淀积厚度的控制来调控最终

形成的:?W*H晶粒的尺寸大小8

)$!$
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图M!!G"P$:K厚样品晶化后!激光辐照能量为$Y#+#?K!"的平面4)2照片!插图为硅晶粒的电子衍射图$衍射环用数字进

行表明%!D"M$:K厚样品晶化后!激光辐照能量为$Y#+#?K!"的平面4)2照片

1HI8M!!G"<7G:G=WJH;\4)2KH?=6I=GBF6LP$:K@FH?XAGKB7;H==GCHG@;CG@$Y#+#?K!!4F;H:A;=@HA@F;;7;?W
@=6:CHLL=G?@H6:6L@F;*HI=GH:A84F;CHLL=G?@H6:=H:IAG=;KG=X;CDE:9KD;=A%!D"<7G:G=WJH;\4)2 KH?=6W
I=GBF6L@F;?=EA@G77Ĥ;C!7GA;=L79;:?;Z$Y#+#?K!"AGKB7;\H@FH:H@HG7@FH?X:;AA6LM$:K

!!样品的晶化过程可以通过.GKG:散射光谱来

进行表 征8图V为 三 种 不 同 厚 度!分 别 是N$PN和

M$:K"样品在晶化处理后的.GKG:散射谱8从.GW
KG:谱中可以看出三个样品都已晶化$而且也都存

在位于VT$?KdP处的非晶硅4,声子振动信号8这

表明:?W*H晶粒由非晶硅包裹$这与平面4)2照片

得出的结果一致8经过对比不同厚度样品的.GKG:

图V!厚度分别为N$PN和M$:K样品晶化后的.GKG:散射谱

中列表给出晶化所用的激光辐照条件以及样品的晶化比率

1HI8V!.GKG:AB;?@=G6LN$PNG:CM$:K@FH?XAGKW
B7;A!4F;H==GCHG@H6:?6:CH@H6:AG:C@F;?=EA@G77H:;
J679K;L=G?@H6:AG=;IHJ;:H:@F;LHI9=;8

谱线$发现 尽 管N:K 厚 样 品 的 激 光 辐 照 能 量 高 达

PYM+#?K!$但它的晶化比率为PTY"g比PN:K厚样

品的MNYPg!在$Y[+#?K! 条 件 下 辐 照"低8这 样 的

差别在PN:K厚样品和M$:K厚样品的对比中同样

存在8这表明激光晶化阈值随着非晶硅层厚度的减

小明显增大8这个激光晶化阈值随厚度的变化趋势

与非晶硅热退火晶化实验的结果一致8非晶硅薄层

晶化所需的温度随着层厚的减少而显著上升&"’8这

也许是由于熔融的液态硅在薄的非晶硅薄膜的传播

中比厚的困难&N’8
图N为N:K厚样品原始淀积(激光退火!激光

能量密度$Y#+#?K!"后 和 激 光 退 火!激 光 能 量 密 度

$Y#+#?K!"与热 退 火![$$l$M$KH:"后 三 个 阶 段 的

<0谱8在原始淀积样品中$没有强烈的可见光发光

被探测到8在只经过激光退火晶化处理的样品中$同
样没有观察到可见光发光8在合适激光能量密度辐

图N!N:K厚样品原始淀积(激光退火后和激光退火与热退火

后的光致发光谱!激光退火中用的激光辐照能量为$YN+#?K!

1HI8N!.66KW@;KB;=G@9=;<0AB;?@=G6LN:K@FH?X
AGKB7;A)GAWC;B6AH@;C$B6A@W@=;G@;C6:7EDE7GA;=H==GCHW
G@H6:$G:CB6A@@=;G@;CDE7GA;=H==GCHG@H6:G:CA9DA;W
]9;:@@F;=KG7G::;G7H:I! 4F;7GA;=L79;:?;HA$YN+#

?K!8

照下的样品经 过[$$l热 退 火 后$可 以 测 量 到 室 温

下 的 强 可 见 光 发 光$发 光 峰 峰 位 位 于 ##$:K
!PYT";5"$半高宽为$YVN;58这是因为在激光退火

过程中产生了大量的缺陷$抑制了发光$而准静态热

*$!$
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退火能 减 少 缺 陷 和 释 放 :?W*H层 中 的 应 力"所 以

[$$l"M$KH:的准静态热退火除了能让激光退火中

形成的 晶 粒 和 晶 核 继 续 生 长 外"还 能 钝 化:?W*H晶

粒的表面"改善样品的性质8根据晶化后样品的微结

构分析"我 们 认 为 光 致 可 见 发 光 的 出 现 跟:?W*H晶

粒的形 成 有 关8现 在 对 于:?W*H晶 粒 的 发 光 来 源 尚

在争论中"但很多人认为发光来自硅量子点本身"因
为量子限制效应"禁带变宽"而且由于量子点的高密

度"电子和空穴复合发出比体硅禁带能量大的强可

见光8然而也有人支持缺陷辅助复合机制发光的机

理"辐射复 合 中 的 载 流 子#电 子 或 空 穴 或 电 子 和 空

穴$被表面态俘获%T&8在我们的研究中"高密度硅量

子点的形成及良好的表面钝化才能观察到强可见光

发射现象8初步认为光致发光的产生可能是光生载

流子在:?W*H晶粒内或者通过硅晶粒的表面态的电

子W空穴对辐射复合发光8虽然激光作用中所用的激

光是超短脉冲激光#M$:A$"但在激光退火和热 退 火

过程中"大气中的氧气有可能对纳米硅进行氧化而

在表面生成很薄的*H,! 膜8由/12 结果可以得出

纳米硅 晶 粒 在 生 长 方 向 上 的 尺 寸 约 为M%V:K8因

为纳米硅晶粒受到*H(和*H,! 所包裹"我们用三维

限制模型%N"[&粗略地估算出纳米硅带隙可以扩展到

PYT;5"这与<0的谱峰位置相符"进一步的实验和

分析正在进行8

4!结论

本文介绍了 一 种 结 合 h=1激 光 退 火 和 常 规 准

静态热退火的方法在非晶*H(E 绝缘衬底上制备高

密度’尺寸均匀的单层纳米硅结构列阵8通过 /12
和4)2的照片 来 观 察:?W*H晶 粒 的 分 布 密 度 与 大

小尺寸"而且探讨了激光辐照密度和非晶硅层原始

厚度对:?W*H晶粒形成的影响8.GKG:散 射 谱 证 实

了非晶硅层晶化过程的发生"并且表明当激光能量

超过一个阈值的时候"样品会发生由非晶态到晶态

的转变8激光能量阈值随着非晶硅层的减小而上升8
利用波长为VTT:K的/=b 激光对所得的N:K厚样

品中高密度硅基纳米结构进行激发"在##$:K左右

范围内观察到光致发光峰8初步的分析认为光致发

光与纳米硅结构的形成有关8
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AH:I7;W;7;?@=6:C;JH?;AW/9A;L979:H@C;JH?;L6=AH:I7;W;7;?W
@=6:76IH?0*’(A8’)))4=G:A)7;?@=6:3;JH?;A"P[[["V##N$!
[NV
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