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利用结合移相光栅掩模（*+,-）的激光结晶技术在超薄 ./+01! 2./+0：32 ./+01! 三明治结构样品中制备出二维

有序分布的纳米硅阵列 4原始样品是用等离子体增强化学气相淀积法生长 4 ./+0：3 层厚为 #$ 56，./+01! 为 )$ 56，衬

底材料为 +07" 2+0 或熔凝石英 4原子力显微镜、剖面透射电子显微镜、高分辨透射电子显微镜对样品表面形貌和微结

构的观测结果表明，采用该方法可以在原始淀积的 ./+0：3 层中得到位置可控的晶化区域：每个晶化区域直径约 ")$
56，具有同 *+,- 一致的 "!6 周期；晶化区域内形成的纳米硅颗粒尺寸接近原始淀积的 ./+0：3 层厚，且晶粒的择优

取向为 8 ### 9 4
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# M 引 言

随着微电子器件集成度的不断提高，人们已经

开始研究纳米尺度的电子器件即纳电子器件 4硅作

为微电子器件的主要材料具有其他半导体材料无可

比拟的优越性和良好的应用背景，因此如何以与硅

平面工艺兼容的方法制备出高密度、尺寸可控的纳

米硅薄膜正成为当今纳米半导体领域的研究热点之

一［#—&］4而且从硅纳米电子器件的实用化出发，还需

要实现对纳米硅量子点的空间分布进行有目的控

制，即形成量子点的有序定域分布，这样才能满足纳

电子器件的设计要求 4目前使用后处理方法从非晶

硅薄膜制备纳米硅薄膜的主要方法有：激光诱导晶

化［’—(］、双光束激光干涉晶化［;，%］、准静态热退火及

瞬态热退火［#$］等，如美国 NOLD?PH?I 大学的研究小

组在 ./+02+07" 多层膜结构中通过快速热退火和准

静态热退火相结合的方法制备纳米硅（5L/+0）［##］4但
此种方法不仅需要样品经历长时间高温退火，而且

不能形成量子点的定域分布 4激光诱导晶化也不能

实现定域分布 4双光束激光干涉晶化虽然可以控制

量子点的空间位置，但需要较为复杂的光路系统 4基
于以上考虑，我们利用移相光栅掩模（*+,-）结合激

光晶化，提出了一种简单、易操作的激光干涉结晶

（QR<）技术［#"］，曾成功地将 ./+0：32./+01! 多层膜中

的 ./+0 子层晶化 4 本文利用这种技术，在 ./+01! 2./
+0：32./+01! 三明治结构样品的单层超薄氢化非晶

硅（./+0：3）层中制备出了二维有序分布的纳米硅

阵列 4

" M 实 验

实验所用超薄 ./+01! 2./+0：32./+01! 三明治结构

薄膜由等离子增强化学气相淀积（*A<ST）方法制

备 4射频源的频率为 #&M): -3U，功率为 &$ V4 ./+0：3
层淀积时，反应气源为纯硅烷（+03’ ），反应气压 #:
*.，衬底温度为 ")$ W，淀积速率约为 $M# 562P，单层

./+0：3 层厚设计为 #$ 564 ./+01!（)$ 56）层淀积时

的反应气源为 +03’ 和 13& 的混合气体，使用衬底为

+07" 2+0 或熔凝石英，其中 +07" 层是在 8 #$$ 9 抛光

硅片上热氧化后形成的，氧化温度为 #$$$ W，氧化

时间为 " D，氧化层厚度约为 :$$ 564
使用 XIY 准分子脉冲激光器作为激光辐照光

源，其波长"Z "’; 56，脉冲时延 &$ 5P4样品置于可

移动平台上，晶化过程中到达样品表面的激光能量

密度可以通过改变激光器的输出功率或者控制到达
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样品表面的束斑面积来调节 !实验为单脉冲辐照 !

图 " 激光干涉晶化实验装置示意图（样品置于 !#"
可调平移台上）

图 " 是激光辐照实验装置示意图 !激光束经光

路系统（俯视图）后垂直辐照在样品表面，内置图为

样品台部分的侧视图 !在激光辐照实验时，我们将二

维 $%&’ 放置在样品的表面 ! 二维 $%&’ 是由石英

制成的，设计周期为 (!)，深度为 # * !
(（$ + "）*

(,- .)，其中折射率 $ * "/01/ $%&’ 表面形貌的光

学显微镜照片如图 ( 所示，周期为 (!)!当激光束垂

直入射到 $%&’ 表面时，由于多光束的干涉效应导

致出射光能量重新分布，在到达样品表面的激光光

斑内形成强弱相间的二维周期性分布，使 2#%3：4 层

定域晶化，形成二维分布的纳米硅阵列 !

图 ( 二维 $%&’ 形貌的光学显微镜照片 周期为 (!)

用原 子 力 显 微 镜（56’）和 扫 描 电 子 显 微 镜

（%7’）观察样品表面形貌在晶化前后的变化，用剖

面透射电子显微镜（8#97’）和高分辨透射电子显微

镜（4:97’）分析样品晶化后的微结构 !

; / 结果与讨论

图 ; 为经过激光辐照后的 2#%3<! =2#%3：4=2#%3<!

三明治结构样品表面的 %7’ 照片 !从图 ; 可以清楚

地看到一个由晶化区域组成的二维点阵图样，点阵

周期为 (!)，与 $%&’ 的周期一致，每个圆斑的直径

约为 (1> .)!

图 ; 激光辐照后 2#%3<$ =2#%3：4=2#%3<! 三明治结构样品

表面 %7’ 照片

为了得到合适的激光辐照能量密度范围，利用

不同能量密度的激光辐照 2#%3<! =2#%3：4=2#%3<! 薄膜

样品，研究能量密度对有序分布的 .?#%3 阵列形成的

影响 !图 0 是不同能量激光辐照前后的样品表面形

貌的 56’ 照片 ! 图 0（2）显示了平坦的原始淀积 2#
%3<! =2#%3：4=2#%3<! 薄膜样品表面 ! 从图 0（@）—（A）

可观察到由突起区域构成的周期为 (!) 的二维图

样，而且突起区域的高度与区域直径随激光辐照能

量密度由 ("> )B=?)( 增强到 (0> )B=?)( 而逐渐变

大 !在图 0（@）中，突起区域的高度低于 1 .)，直径为

(1> .)!由下面的 8#97’ 和 4:97’ 分析可知，轻微

突起区域的出现是由于 .?#%3 颗粒在这些区域中形

成，而突起区域的周围仍然是原始的 2#%3：4!当激光

辐照能量密度增强到 (0> )B=?)( 时，突起区域的高

度为 (> .)，但是考虑到原始淀积的 2#%3：4 厚度只

有 "> .)，这时可以认为样品顶层的 %3<! 层已经被

破坏，在其他实验中我们也曾观察到类似的现象 !为
了得到高质量的 .?#%3 并且避免表面损伤，在 CDE 实

验中 合 适 的 激 光 辐 照 能 量 密 度 范 围 为 (">—((>
)B=?)( /
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图 ! "#$%&! ’"#$%：(’"#$%&! 三明治结构样品激光辐照前后的表面形貌 )*+ 照片 （"）原始淀积，（,）-./ 01’20-，（2）--/ 01’20-，

（3）-!/ 01’20-

为了证实 42#$% 颗粒在这些轻微突起区域中已

经形成，进行了 5#67+ 分析，成功地观察到了图 8
（"）中所示的突起区域及其附近区域的微结构，在原

始淀积的 "#$%：( 层中出现了 42#$% 区域，42#$% 颗粒

在这些区域里紧密排列，且 42#$% 区域与 "#$%：( 区

域之间的界面清晰 9图 8（,）中 (:67+ 照片给出了

纳米硅颗粒清晰的晶格像，42#$% 颗粒形状接近于球

形、尺寸接近原始淀积的 "#$%：( 层厚 9 通过对样品

平面 67+ 的分析，电子衍射（7;）结果为锐利的衍

射环，显示在薄膜生长方向上晶粒的择优取向为

< ... = 9
上述结果表明，通过 >?@ 方法我们得到了二维

图样化的样品表面 9这个由轻微突起区域构成的二

维图样的周期为 -!0，与所使用的 A$B+ 的周期一

致 9"#67+ 结果证实 42#$% 颗粒在略大于 )*+ 中观

察到的突起区域的范围内形成，而区域周围仍是原

始淀积的 "#$%：(9 晶化区域远小于激光能量分布的

图 8 "#$%&! ’"#$%：(’"#$%&! 三明治结构样品的超薄 "#$%：( 层中

晶化区域的 5#67+（"）和 (:67+（,）照片

半周期，这是因为 "#$%：( 的晶化存在能量阈值，只

有在能量大于该阈值的区域才能发生晶化 9 晶化区
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域的分布位置与图样可由 !"#$ 的几何形状决定，

这意味着采用 %&’ 方法得到的 ()*"+ 颗粒的分布位

置与图样是可控的 ,
在合适的激光辐照能量密度下，()*"+ 颗粒尺

寸接近原始淀积的 -*"+：. 层厚 ,这是因为受到激光

辐照后，()*"+ 颗粒经历了成核、生长过程 ,根据限制

性结晶原理［/0］，当颗粒尺寸达到 "+1! 层时，()*"+ 与

-*"+1! 之间的界面能将影响晶粒的进一步生长，由

于晶粒生长自由能的增加，导致生长停止，使得 ()*
"+ 颗粒纵向尺寸等于 -*"+：. 层厚 ,根据最小表面能

量原理，如图 2（3）所示，球形是 ()*"+ 颗粒的理想形

状 ,我们遵循限制性结晶原理，采用 -*"+1! 4-*"+：.4-*

"+1! 结构样品，制备出颗粒尺寸相同、二维定域分

布的纳米硅阵列 ,

5 6 结 论

使用 !7’89 技术在 "+:; 4"+ 或熔凝石英衬底上

制备 -*"+1! 4-*"+：.4-*"+1! 三 明 治 结 构 样 品 , 利 用

%&’ 方法使 -*"+：. 层定域晶化，采用 <=$，>*?7$，

.@?7$ 等测试手段分析了晶化后样品的表面形貌

与微结构 ,实验结果表明，()*"+ 颗粒在位置可控的

晶化区域内形成，尺寸可由原始淀积的 -*"+：. 层厚

控制，晶粒的择优取向为 A /// B ,二维分布的 ()*"+
阵列的周期与 !"#$ 一致，图形由 !"#$ 的几何形

状决定 ,因此，通过改变 -*"+：. 层厚度以及 !"#$ 的

几何尺寸和形状，可在室温下瞬时得到有序定域分

布的 ()*"+ 阵列 ,综上所述，在各种制备 ()*"+ 的方法

中 %&’ 是很有应用前景的 ,

［/］ ’CD( E F，.G-(H > =，>G F "# $% /II; &’’% , ()*+ , ,"## , !" ;JKI
［;］ @LMM+ $ ’，"-NO-PLQ+ "，#-NNGRR+ = "# $% ;JJJ -$# , ./0 , 123 ,

!#—$% ;II
［0］ <ODQ3LGSC T，.G3DQ @，U+( # # "# $% ;JJ; 4 , &’’% , ()*+ , #&

02K5
［5］ U+-L =，.G-(H > =，VCG 9 "# $% ;JJ5 &/#$ ()*+ , .02 , ’( 50J0

（+( ’C+(DMD）［乔 峰、黄信凡、朱 达等 ;JJ5 物理学报 ’(

50J0］

［2］ VCG % W，.G-(H > =，=-( X T "# $% ;JJ; .5’"6%$# , -0/67+#65/ ,

(" ;Y2
［K］ %D(HMZDN[ !，1+)SDN 1 .，=GCM X ;JJJ &’’% , ()*+ , ,"## , $!

/KYJ
［\］ "C+DC F $，’CD( V .，9-+ T ? "# $% ;JJ5 &’’% , ()*+ , ,"## , )’

/;0;
［Y］ #QLLM #，"PGPR]-(( $ /IIY 4 , 872*96*+# , .7%0:+ &&$—&(% I0Y
［I］ ?M^3DMSLO %，#QL] # =，FG(HL $ "# $% ;JJJ -$# , ./0 , 123 , T

!#—$% 0J0
［/J］ "G+ W !，$- V W，’CD( E F "# $% ;JJ0 &/#$ ()*+ , .02 , ’& IYI

（+( ’C+(DMD）［隋妍萍、马忠元、陈坤基等 ;JJ0 物理学报 ’&

IYI］

［//］ ?M^3DMSLO %，.+QM)C]-( E 9，9GPP-HG_P- " ! "# $% /IIY &’’% ,

()*+ , ,"## , $& 50
［/;］ .G-(H > =，X-(H %，%+ F "# $% ;JJJ 4 , 872*96*+# , .7%0:+ &!!—

&!# /J/2
［/0］ VC-(H %，’CD( E，X-(H % "# $% ;JJ; 4 , ()*+：972:"2+ , -$##"6

"* /JJY0
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