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利用 $&%)&*+ 固体激光器作为激发光源，得到了在不同功率激发下的多孔硅样品的拉曼光谱以及一些谱峰参

数随功率的变化关系 , 在从前的理论研究中，认为是由于激光功率的增大导致样品局域温度升高，从而使样品局

域粒径变小，并由此引起了一系列谱峰参数的变化 , 分别由 &"’-+. ! 和 /’’-+. ! 附近得到的随功率变化的拉曼谱

图，详细讨论并计算了激光功率对多孔硅样品局域温度的定量影响，为拉曼光谱用于样品温度的定量测量奠定了

实验基础 ,
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!国家自然科学基金（批准号：!’"%$’!2）和河南省自然科学基金（批准号：’"!!’!’!’’）资助的课题 ,
# 通讯联系人 , 34+567：89:9*+;<=>*9, >?9, -*

! ) 引 言

!22’年 @5*=5+ 对阳 极 氧 化 法 制 备 的 多 孔 硅

（A;B;9C C676-;*，简称 DE）在室温下有强烈的光致发光

（A=;F;79+6*>C->*->，简称 DG）的首次报导［!］显示了其

在光电器件和显示技术上巨大的应用前景，引起了

人们的广泛关注和极大兴趣，掀起了多孔硅的研究

热潮 ,
拉曼散射已被证明是研究材料微结构的有力方

法，它除了具有快捷方便且不损伤样品的特点外，还

对于小尺寸晶粒有较高的灵敏度，样品用量少，因此

常被用来研究微小结构，并也被用于多孔硅的研究

之中 ,［"—(］

在前人的文献报道［"—$］和我们前期的研究工作

中，发现多孔硅等材料的拉曼峰会随着激发光功率

的变化而呈现相应的变化 , 我们前期的研究结果表

明［%］：激光功率决定了样品的局域温度和局域粒径 ,
但是，激光功率对多孔硅样品局域温度的定量影响

始终未见报道 ,
如今原子发射光谱测温法已成为测量高温气体

和等离子体温度所不可取代的方法，而在较低温的

情况下，观测体系以非等离子状态存在，用晶格振动

光谱和拉曼散射这种非接触、无破坏测温法是有一

定理论分析价值和现实意义的 ,
在热平衡条件下，同一散射带的 EF;H>C 和 I*F64

EF;H>C 散射分量的强度比为：
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式中：" 为普朗克常数，# 为玻尔兹曼常数，!C 和 !5C分
别为 EF;H>C 和 I*F64EF;H>C 散射分量的光谱积分强度，!
为激发激光频率，!! 为拉曼频移，$ 为绝对温度 ,

在本文中，我们利用这种拉曼光谱本身所携带

的温度信息，通过实验得到的 DE 的拉曼谱图，进行

谱图分析得到公式中的一系列参数，来定量计算不

同功率下 DE 样品的局域温度 ,

" ) 实 验

多孔硅样品由电化学阳极氧化法制得 , 所用单

晶硅为（!’’）A 型硅，电阻率为 "1—&/!·-+，电解液

成分是 M"0& N @MOM J !N"（PN P），电流密度为 $’+I·
-+. "，通电时间为 /’+6*，制出样品在光学显微镜（!"
Q &’）下观察均匀性良好，以样品中心附近的一个易

辨别点为内标，标记下一个区域（精度"+）进行拉曼

光谱测量 ,
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对新制备的多孔硅样品，保证激光照射在样品

的同一标记位置和完全一致的聚焦情况，仅改变激

光功率来研究多孔硅的拉曼光谱 ! 拉曼光谱的测量

是在英国 "#$%&’() 公司的 "*+,--- 型显微拉曼光

谱仪上完成的 ! 激发波长为 ./01/$2，到达样品上

,--3的功率为 ,-24，采用背散射装置收集散射

光 ! 测量是在 5678 的环境温度下完成的 !

9 1 结果与讨论

在 前 人 的 文 献 报 道 中，多 孔 硅 /5-:2; , 和

9--:2; ,附近的振动模式分别被指认为来自具有!5/

对称性的简并的光学模（<=>%:(? 2<@#）和 AB（C）的第

二 级 拉 曼 散 射 信 号—5AB（C）横 声 学 模（ 5AB
2<@#）［D—,-］! 我们分别以这两个振动模式为中心，得

到了其拉曼光谱随激光功率的变化情况 !
图 , 和图 5 分别是以 /5-:2; , 为中心测得的随

激发光功率增大和减小的 EF 的拉曼光谱；图 9 和图

. 分别是以 9--:2; , 为中心测得的随激发光功率增

大和减小的 EF 的拉曼光谱 ! 由于温度计算的要求，

在拉曼光谱测量中我们同一次扫描中得到了拉曼散

射的 F><G#& 和 B$>%+F><G#& 部分 !

图 , 随激光功率增大 /5-:2; , 附近拉曼峰的变化（B$>%+F><G#&
部分强度值扩大 / 倍）

对图 , 至图 . 所得到的拉曼谱图进行谱图分

析，我们得到了在不同激发功率下的 EF 的两种振动

模式的一些与温度计算有关的谱峰参数随激发光功

率的变化关系，示于图 / 至图 D 中 ! 其中，图 / 和图

7 是 /5-:2; ,附近光学模的一些谱峰参数随激光功

率的变化；图 0 和图 D 是 9--:2; ,附近横声学模的一

图 5 随激光功率降低 /5-:2; , 附近拉曼峰的变化（B$>%+F><G#&
部分强度值扩大 / 倍）

图 9 随激光功率增大 9--:2; , 附近拉曼峰的变化（B$>%+F><G#&
部分强度值扩大 5 倍）

图 . 随激光功率降低 9--:2; , 附近拉曼峰的变化（B$>%+F><G#&
部分强度值扩大 5 倍）

些谱峰参数随激光功率的变化 !
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图 ! !"#$%& ’附近拉曼峰随激光功率 !( ) !*(的变化

图 + !"#$%& ’附近拉曼峰位随激光功率的变化

图 , -##$%& ’附近拉曼峰随激光功率 !( ) !*(的变化

图 . -##$%& ’附近拉曼峰位随激光功率的变化

我们分别选择了多孔硅光学模和横声学模这两

种振动模式来计算一定功率时多孔硅样品表面的局

域温度 / 并在这里假设 ’0功率时样品温度为室温

（"1+2）/（功率 ’0时 34 模拉曼峰强度很小，与基

底振动强度相差不大，受光子计数器的背景计数影

响较大，因此不参与温度计算，并事先假定 ’##0功

率时两种模式对应的温度相同）对这两种振动模式

的计算结果列于表 ’ /

表 ’ 功率循环变化时样品温度的变化

激光功率)0 ’ ’# "! !# ’## !# "! ’# ’

由光学模计算的温度)2 "1+5# -,656 6.!51 !+15, ,#-5’ !-+5- 6!-5, -,"5# -#"51

由横横声学模计算的温度)2 ) -1-5! 6!+51 +#!5" ,#-5’ !""5- 6!’5+ -.’5, )

由表 ’ 可见，随着入射激光功率的变化，样品局

域温度的变化非常合理，且随着功率循环变化，温度

也随之循环变化 / 由表 ’ 还可以看出，由这两种模

式计算出来的温度趋势虽然相同，但具体数值却有

一定的差别 / 由于 !"#$%& ’ 附近的光学模是强拉曼

振动带，它给出的拉曼振动强度更真实，所以由它计

算出的温度值更为准确，温度测量结果误差较小 /
为了更清晰地解释功率循环变化时样品温度的

变化情况，我们将实验结果作出如下两图：图 1 和图

’# 分别是由光学模和横声学模计算的样品温度随
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功率循环变化时的情况 !
参考文献［"］的理论分析结果来观察图 # 至图

$ 所得到的拉曼谱图和谱峰参数，在多孔硅拉曼峰

去简并之前，由于样品局域温度较低，样品局域粒径

较大，量子限域效应没有达到一定程度，可以将其忽

略，此时样品局域温度对拉曼谱图和谱峰参数的影

响占主导地位，所以用这时的频移来计算温度能给

出较为准确的结果；但是去简并之后，由于样品局域

粒径达到甚至更小于域值粒径，量子尺寸效应的影

响明显凸现出来，必须将这种效应考虑在内，所以此

时计算的温度误差较大，但是其反映出来的趋势是

合理的 ! 考虑到去简并后实际来自于温度影响的频

移应小于实验得到的频移，所以用实验频移来代替

实际温度引起的频移计算得到的温度相比较于实际

偏低（由（#）式），观察图 " 和图 %，去简并后曲率变

小，故推测实际温度应该更高，应与激发功率之间基

本呈线性关系，这与一些前人的文献研究结果一

致［&，##］!

图 ’ 样品温度随功率的变化（光学模计算结果）

观察图 ’ 和图 #(，双峰去简并后，功率升高时

"()处的样品局域温度明显高于功率降低时的样品

局域温度 ! 这主要是因为当功率升高时，在 "()功

率处样品局域温度升高到一定数值，从而使样品局

域粒径达到域值粒径，从而由粒径减小引起的拉曼

图 #( 样品温度随功率的变化（横声子学声子模计算结果）

峰的变化反映出了样品温度的变化；当功率降低时，

样品局域温度的降低没有来得及随着功率的降低达

到一个平衡状态，所以样品局域粒径存在着一个“尺

寸弛豫”，这使得拉曼位移较之平衡温度时应有的平

衡位移偏大，所以由（#）式得出了较之升温过程偏低

的样品局域温度 !

* + 结 论

由多孔硅样品随激光功率循环变化时的拉曼谱

图以及一系列谱峰参数，我们根据拉曼光谱本身随

携带的温度信息计算得到了升、降功率时的样品局

域温度 ! 对以上拉曼测量的实验结果以及温度的计

算分析结果显示，多孔硅样品的局域温度随着激发

光功率的增减而增减，这种变化趋势非常合理，并对

计算 中 出 现 的 一 些 误 差 原 因 和 实 验 结 果 进 行 了

解释 !
本文同时也证明，拉曼光谱法这种非接触测温

法对于以非等离子状态存在的物质具有重要的实用

价值，且测量方便 ! 对于受量子限域效应影响不大

的样品，这种方法计算的温度值较为精确；对于受量

子限域效应影响较大的样品，如果对温度的精确求

解要求不高，使用这种方法快捷简便实用 ! 总之，从

拉曼光谱中本身所携带的温度信息进行计算求解基

本符合实际情况，的确是一种快捷实用的测温方法 !
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