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分别以硅(二氧化硅和锗 )二氧化硅复合靶作为溅射靶，采用磁控溅射技术在 *型硅衬底上淀积了含纳米硅
的氧化硅薄膜和含纳米锗的氧化硅薄膜 +各样品分别在氮气氛中经过 #%%至 !!%%,不同温度的退火处理 +使用高
分辨透射电子显微镜可以观察到经 -%%和 !!%%,退火的含纳米硅的氧化硅薄膜中的纳米硅粒，和经 -%%和 !!%%,
退火的含纳米锗的氧化硅薄膜中的纳米锗粒 +经过不同温度退火处理的含纳米硅的氧化硅和含纳米锗的氧化硅薄
膜的光致发光谱均具有相似的峰型，且它们的发光峰位均位于 .&%/0（"+ !12）附近 +可以认为含纳米硅的氧化硅和
含纳米锗的氧化硅薄膜的光发射主要来自于 345" 层中发光中心上的复合发光，对实验结果进行了合理的解释 +
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! 引 言

含纳米硅的氧化硅薄膜是一种重要的发光材

料 +自 !--% 年以来，与此相关的研究已有一些报
道［!—!%］+然而，至今对于含纳米硅的氧化硅薄膜的光
致发光机理仍存在分歧 +例如：<=>=?4等［!］和 3@AB*(
*C1D等［"］支持 E=/A=0［#］在研究多孔硅发光时提出的
量子限制模型，即认为光激发与光发射均发生在纳

米硅粒之中，由于量子限制效应纳米硅粒的禁带较

体硅有明显的增加 +而 FGD4H=>4等［’］和 F4/等［.］却认
为发光来源于氧化硅层中的缺陷中心 +关于含纳米
锗的氧化硅薄膜的光致发光机理也有报道，如：

F=1I=［:］和 JBKK=［$］等采用量子限制模型来解释含纳
米锗的氧化硅薄膜的光致发光；而 L=@A=D4=H等［&］的
实验现象是纳米锗晶粒的尺寸从 "./0 减小到
! +./0，光致发光的峰位与纳米锗晶粒的尺寸不相
关，本实验对含纳米硅粒和含纳米锗粒的两类不同

氧化硅薄膜作了高分辨透射电子显微镜（MN<OF）

和光致发光谱（67）的对比研究，并讨论了其光致发
光机理 +

" 实验与结果

含纳米硅的氧化硅（34(@G/K=4/4/? H4C4@G/ GP4I1，简
称 335）薄膜和含纳米锗的氧化硅（Q1(@G/K=4/4/? H4C4(
@G/ GP4I1，简称 Q35）薄膜是采用射频磁控溅射技术
淀积在 *型硅衬底上的 +溅射时分别以硅(二氧化硅
和锗(二氧化硅复合靶作为溅射靶，有关靶材的详细
制备过程可见文献［!%］，且硅与总靶和锗与总靶的
面积比分别为 #%R和 !%R +通过控制淀积时间使所
有 335和 Q35薄膜的厚度均为 ! +"!0左右 +各样品
分别在氮气氛中经过 #%%，’%%，.%%，:%%，$%%，&%%，
-%%，!%%%和 !!%%,退火处理 #%04/+ 测试使用的高
分辨透射电子显微镜为 MS<TEMS M(-%%%8TN <OF，
工作在 #%%>2，分辨率为 % +!&/0+样品的光致发光谱
是在室温下测量的，激发光源采用的是 TDU 激光器
的 ’&&/0线，所有光谱均经过光谱响应的修正 +
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使用高分辨透射电子显微镜可以观察到经 !""
和 ##""$退火的 %%&薄膜中的纳米硅粒，和经 !""
和 ##""$退火的 ’%&薄膜中的纳米锗粒 (图 #和图
)分别示出了经 !""$退火的 %%&和 ’%&薄膜的高
分辨透射电子显微镜图象 (从多个高分辨透射电子
显微镜图象中获得了经 !""$退火的 %%&薄膜中纳
米硅粒和 ’%&薄膜中纳米锗粒的平均尺寸分别为
* (+,-和 ! (),-(

图 # 经 !""$退火的 %%&薄膜的高分辨透射电子显微镜

图象

表 # 高分辨透射电子显微镜测定的经 !""和 ##""$退火的 %%&薄
膜中纳米硅粒（.%/）的平均直径和相对密度（取经 !""$退火的 %%&
薄膜中纳米硅粒的密度作为一个单位，!, 是纳米硅粒直径的标准

偏差）

%%&薄膜 !""$退火 ##""$退火
.%/平均直径 ! 0,- *(+ 1 (2

!, 0,- #(+ # (*
.%/的相对密度 #3" #43"

表 #给出了经 !""和 ##""$退火的 %%&薄膜中
纳米硅粒的平均直径和相对密度 (可以看出随着退
火温度从 !""$增加到 ##""$，%%&薄膜中纳米硅粒
的平均直径从 * (+,-增加到 1 (2,-，明显增大；同时
纳米硅粒的相对密度也急剧增加了 #4倍 (
我们对经过 *""，1""，5""，4""，2""，+""，!""，

#"""和 ##""$退火的样品均进行了光致发光谱的
测量 (图 * 和图 1 示出了分别经 *""，4""，!"" 和

图 ) 经 !""$退火的 ’%&薄膜的高分辨透射电子显微镜

图象

图 * 室温下对分别经 *""和 4""$退火的 %%&和 ’%&薄膜在

波长为 1++,-的光激发下测得的光致发光谱

##""$退火的 %%& 和 ’%& 薄膜在激发光波长为
1++,-条件下测得的光致发光谱，图 * 中的发光峰
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位几乎都位于 !"#$%（& ’()*），而图 +中的发光峰位
位于 !"#$%左右（略有移动），发光峰的强度随着退

图 + 室温下对分别经 ,##和 ((##-退火的 ../和 0./薄膜

在波长为 +""$%的光激发下测得的光致发光谱

火温度的升高略有减弱 ’

1 讨 论

当 ../和 0./薄膜的退火温度达到 ,##-时，
纳米硅粒或纳米锗粒就分别在这两种薄膜中出现，

当比较 ../和 0./薄膜在低于 ,##和 ,##-退火的
光致发光谱时，却发现所有光致发光谱的发光峰位

和峰型都没有明显的变化；其次，../薄膜中纳米硅
粒的平均直径，特别是相对密度在 ((##-退火后比
,##-退火要大得多，但是比较 ../ 薄膜在 ,## 和
((##-退火的光致发光谱时，发现两者光致发光谱
的发光峰位没有量子限制模型预期的红移量，除了

发光强度减弱外 ’
从文献［((］中可知，体二氧化硅的光致发光峰

位在 !"#$%，这与我们以前测定的分析纯二氧化硅
粉末的光致发光峰位也在 !"#$%的实验结果［(&］相
一致 ’如果再虑及 ../和 0./薄膜，则该四种氧化
硅膜均具有几乎相同的光致发光峰位 ’另外，我们曾

对 0./薄膜和分析纯二氧化硅粉末的 !"#$%的发
光峰都作过从 (#到 1##2的变温光致发光谱测量，
结果均显示出该 !"#$%的发光峰位几乎不随测量温
度的升高而发生移动［(&，(1］’因此，有理由认为 ../和
0./薄膜的 !"#$%的发光峰与文献［(&］中的氧化硅
膜的发光峰均来自氧化硅中的发光中心（杂质、自陷

激子或缺陷），而不是来自于纳米硅粒或纳米锗粒，

否则，随着纳米硅粒或纳米锗粒的增大，按照量子效

应的推断，../或 0./薄膜的光致发光谱的峰位应
该发生明显的红移 ’
由于本文采用了相同的样品制备条件，所以两

类氧化硅膜中发光中心的类型和相对强度可以是相

同的，../和 0./薄膜在每个相同的退火温度下的
光致发光谱出现如此相似的实验现象也就可以实

现 ’如果只有一种发光中心对光致发光谱负责，那么
就可以理解本文的实验现象图 1即 ../（或 0./）薄
膜的光致发光峰位不随纳米硅粒（或纳米锗粒）尺寸

大小的变化而移动；同样也可以理解文献［"］中的实
验事实：含纳米锗粒和二氧化锗的氧化硅薄膜的光

致发光峰位随着纳米锗粒半径从 &!$% 减少到( ’!
$%没有发生任何移动 ’如果有两种或两种以上非常
接近于 !"#$% 的发光中心对光致发光谱负责，那么
就可以理解本文图 +的实验现象即 ../（或 0./）薄
膜的光致发光峰位随纳米硅粒（或纳米锗粒）尺寸大

小的变化而略微移动，但这种情形的光致发光峰位

能量的移动量远小于量子限制模型预期的红移量 ’
另一方面，3)4)5［6］报道了当纳米锗粒的尺寸从

& ’($%增大到 6 ’ #$%时，光致发光峰位的能量只从
& ’1)*改变到 & ’(1)*；.789::;)<等［&］的实验结果是：
当纳米硅粒的尺寸从 ( ’ ($%增大到 = ’ "$%时，光致
发光峰位的能量从 ( ’ "!)* 变到 ( ’ 1=)*’这两种情
形的光致发光峰位能量的红移量远小于量子限制模

型预期的红移量［6，(+］’

+ 结 论

采用磁控溅射方法制备了 ../和 0./薄膜，用
高分辨透射电子显微镜观察到了经 ,##和 ((##-退
火的 ../（或 0./）薄膜中的纳米硅粒（或纳米锗
粒）’在所有的光致发光谱中均存在一个位于 !"#$%
左右的发光峰，当 ../（或 0./）薄膜中的纳米硅粒
（或纳米锗粒）增大时，该发光峰位的左右移动量远

小于量子限制模型预期的红移量 ’我们认为两类氧
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化硅薄膜的光发射主要来自于 !"#$ 层中发光中心

的复合发光 %
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