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强激光辐照对3C-SiC晶体结构稳定性的影响∗

邓发明1)2)† 高涛2)‡ 沈艳红2) 龚艳蓉2)

1)(四川民族学院数学系, 康定 626001)

2)(四川大学原子与分子物理研究所, 成都 610065)

( 2014年 7月 7日收到; 2014年 9月 17日收到修改稿 )

使用基于密度泛函微扰理论的线性响应方法, 模拟研究了强激光辐照对闪锌矿结构的碳化硅晶体结构稳
定性的影响. 通过计算在不同电子温度下 3C-SiC晶体的声子色散曲线, 发现 3C-SiC的横声学声子频率随电
子温度的升高会出现虚频, 其临界电子温度是 3.395 eV. 结果表明, 在强激光辐照下 3C-SiC 晶体变得不稳定,
这与以前对金刚石结构的碳、硅和闪锌矿结构的砷化镓、锑化铟的研究结果非常类似. 电子温度在 0—4.50 eV
范围内时, 3C-SiC晶体在Γ 点的LO-TO分裂度随电子温度的升高而增大, 超过 4.50 eV后随电子温度的升高
而减小. 这表明只有在足够强的激光辐照下, 电子激发才会削弱晶体的离子性强度.

关键词: 3C-SiC, 晶格稳定性, 激光辐照, 密度泛函微扰理论
PACS: 63.10.+a, 71.15.mb, 61.72.uj, 81.10.Aj DOI: 10.7498/aps.64.046301

1 引 言

自然界中的超快、强场等极端物理现象一般

只出现在恒星内部、黑体边缘和核爆炸中心. 随着
激光技术的快速发展, 特别是近十年超快激光脉
冲的发展与应用, 促使这种超快、强场等极端物理
条件可以在实验尺度内得以实现, 进而极大地推
动了激光与物质相互作用的理论与实验研究. van
Vechten等 [1]认为, 当一个超短脉冲激光与半导体
相互作用时, 转移到半导体的超短激光的能量因电
子吸收首先存储在电子系统中, 在很短的几十飞秒
内, 材料中的电子被加热到很高温度104 K,通过电
子与电子、电子与空穴的极速碰撞, 并迅速达到其
电子温度Te导致晶格非热熔化.

自从van Vechten等 [1]提出了非热熔化观点以

后, 大量的实验和理论研究已经证实在半导体中
存在非热能的影响. Shank等 [2]用飞秒激光器输

出的激光辐照硅原子, 对其发生的非热相变进行

了讨论. Larsson等 [3]在激光辐照时使用X射线散
射晶体的方法观察到了锑化铟存在一种快速相变.
晶体镓已经被证明在强激光脉冲辐照数时皮秒后

出现过渡相 [4]. Saeta等 [5]观察到砷化镓被强烈的

飞秒激光辐照后发生的突然电子相位变换, 并证
实电子激发直接导致晶格畸变. 由于非热能的熔
化, 在电子激发下晶格稳定性已经引起了物理学
和材料科学领域科学家的广泛关注和浓厚的兴趣.
在van Vechten等 [1]的研究中指出, 由于电子系统
的激发使金刚石结构的半导体材料变得不稳定.
Silvestrelli等 [6,7]使用基于密度泛函理论的从头开

始分子动力学方法来模拟硅晶格的不稳定. 通过分
析声子谱对电子温度的演变, Recoules等 [8]讨论了

在强大的激光辐照下半导体和金属的晶格稳定性.
基于从头计算方法, Zijlstra等 [9]研究了锑化铟激

光诱导前期的超快非热熔化.
碳化硅 (SiC)作为新型的间接带隙半导体晶体

材料, 其与硅相比具有更宽的禁带、更高的击穿电
压、更高的电子饱和漂移速度、更高的电子迁移
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率、更高的热导率、化学稳定性好等优越性能 [10,11],
故在高频、高温、高功率和抗辐射器件, 存储器件
以及光电集成器件等设备制备方面有其特殊的应

用 [12,13]. 研究也发现, 在恶劣环境下SiC作为一种
较理想的短波发光材料, 其优越的性能是传统半导
体材料如Si, GaAs等所无法可比的 [14]. 据我们所
知, 近年来关于闪锌矿结构的SiC (即3C-SiC)的报
道有常温常压下不同方法的能带结构计算 [15]、高

压相变下几何结构重构后的能带结构计算 [16]、掺

杂后第一性原理研究 [17]等方面, 而强激光辐照诱
导下的非热相变研究很少. 为了调查 3C-SiC在强
激光辐射下晶体结构的变化, 本文采用密度泛函微
扰理论的线性响线方法, 计算了 3C-SiC在不同电
子温度Te下的声子谱, 分析 3C-SiC晶体在强激光
辐照下的晶格结构稳定性. 检测到强激光辐照下使
3C-SiC晶体的横声学模 (TA)的模频率完整地变为
虚频的临界电子温度Te = 3.395 eV, 晶体结构变得
不稳定. 我们认为随着电子温度的升高, 3C-SiC晶
体的电子可能快速地热激发, 以及电子 -声子耦合
使得其系统能量增加, 进而导致晶格不稳定性. 同
时也检测到当电子温度升高到 3.2 eV 后, 3C-SiC
晶体在高对称点L 点和X点的两支TA不再是简
并的, 且差距随电子温度的继续升高而增大; 在
Γ点纵光学模 (longitudinal optical, LO)和横光学
模 (transverse optical, TO)的LO-TO分裂度δω在
0—4.5 eV范围内随电子温度的升高而增大, 晶体
的离子性增强, 而超过 4.5 eV后分裂度 δω随电子
温度的升高而减小, 这时晶体的离子性逐渐减弱,
而其金属性逐渐增加. 3C-SiC晶体在强激光照射
下所表现的这些物理性质, 可以为制作 3C-SiC晶
体特殊功能器件提供第一性原理的基础数据.

2 计算描述

本文计算采用ABINIT程序包 [18,19], 选取广
义梯度近似 (generalized gradient approximation,
GGA)作为赝势 [20]. 首先我们选取模守恒GGA赝
势对截止能量和k点网格进行收敛研究, 以确保这
两个参数的选取能使计算结果有很好的收敛性. 经
过测试, 我们得到在截止能量为 30 Hartree和k点

网格为 6 × 6 × 6时, 体系的总能得到很好的收敛.
然后我们再对晶格常数进行优化, 利用优化好的晶
格常数计算 3C-SiC的声子谱. 用ABINIT程序包

的变量 tphysel设置电子温度Te的大小 (tphysel值
的大小反映了激光的强弱), 用于模拟强激光对晶
体辐照在超快时间内使晶体达到电子温度. 电子温
度是指激光照射到物体上, 电子运动时会产生动能
同时温度也会发生改变. 激光能量密度是指激光照
射到物体上时, 单位体积内物质储存能量的大小.
电子温度和激光能量密度量纲是不同的, 电子温度
的单位是 eV, 其量纲是ML2T−2, 激光能量密度的
单位是J/m3, 量纲是ML−1T−2.

在下面的计算中, 由体系总能量最小化而优化
得到晶格参数, 使用基于密度泛函微扰理论的线性
响应方法计算声子色散曲线. 声子色散曲线的计
算选取了沿布里渊区的W -L-Γ -X-W -K高对称点.
与直接比较方法或冻结声子法对比, 线性响应方法
避免了超晶胞的使用和任意Q矢量的动力学矩阵,
而是采用计算动态矩阵之后, 用插值法得到在倒格
矢空间任意点的声子色散关系.

3 结果与讨论

3.1 晶格优化

3C-SiC是一种具有闪锌矿晶体结构的间接带
隙半导体, 属于F43M空间群 (群号 216). 其中, Si
的价电子态是 3s23p2, C的价电子态是 2s22p2. 首
先, 确定 3C-SiC的基态结构参数. 通过晶胞体积
和总能量的最小化得到平衡时的晶格参数. 体积
直接关系到晶格参数a, 由于 3C-SiC具有很高的
对称性, 因此不必优化原子的位置. 交换关联相
互作用采用GGA赝势. 计算得到的平衡晶格参数
a = 4.332 Å, 与实验值 4.35 Å [21]非常接近, 与实
验数据相比计算值仅低估了 0.414%, 也与文献 [22,
23]计算的平衡晶格参数值 4.34 Å和 4.331 Å具有
很好的一致性. 这在很大程度上可以保证对晶格动
力学属性做进一步研究的正确性. 另外, 由于与传
统的热熔解过程能量吸收时间较长不同, 强激光辐
照晶体时能量的转移是一个飞秒时间的超快非热

熔化过程, 当考察某强度的激光作用于晶体时, 该
激光作用晶体前一时刻可以认为晶体结构是稳定

的, 在该强激光的超快作用后晶体才可能变得不稳
定. 正因为这样的处理, 因此可以认为不同强度激
光辐照晶体前其晶体结构是稳定的, 可以不再重新
进行晶体结构优化.
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3.2 晶格参数a随电子温度Te的变化

由强烈的激光脉冲辐照, 在极短的时间内半导
体 3C-SiC的电子加热到非常高的温度. 我们分别
测试了电子温度Te在 0—8 eV范围内的 24组数据,
如图 1所示. 从图 1可以看出: 在Te = 0 eV时, 晶
格参数a = 4.332 Å, 电子温度在 0—1 eV范围内
时, a值稍微增大; 当Te大于 1 eV后, a值增加较明
显. 在强激光辐照时, 3C-SiC晶体晶格快速吸收能
量, 越来越多的价电子激发进入导带, 削弱了原子
间的吸引力, 原胞内的硅原子和碳原子在自身平衡
位置附近的非简谐热振动加剧, 原子间的相互斥力
加大, 晶格的力学平衡被打破, 晶格参数修复到一
个新的值以保持新的晶格力学平衡. 在强激光辐照

0 1 2 3 4 5 6 7 8 9
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4.8
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a
/
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图 1 3C-SiC晶格参数 a随电子温度 T e 的变化

下, 我们得到 3C-SiC晶格常数随电子温度升高而
增大的情况与Feng等 [24]对金刚石结构的碳计算

结果非常类似, 以及和文献 [25, 26]对硅晶体的实
验结果也十分类似.

3.3 强激光辐照下的晶格动力学属性

3.3.1 两个不同电子温度下的声子色散曲线

为考察 3C-SiC晶体电子激发对其稳定性
的影响, 在Te = 0 eV和高电子温度下计算
了 3C-SiC的声子色散曲线. 表 1列出了T e =

0 eV时计算得到的 3C-SiC在布里渊区的一些
高对称点的声子频率ω值, 并与其他研究工
作的理论计算值和实验值进行比较. 在Γ

点, 本文计算得到的TO和LO声子频率值分
别为 791.68 cm−1和 914.02 cm−1, 其中TO声子
频率与实验值 795 cm−1 [27]和 796.2 cm−1 [28,29]有

很好的一致性, 而LO声子频率稍低于实验值
972 cm−1 [27]和 972.7 cm−1 [28,29]; 对于X点, 本文
计算的LA声子频率稍微低于实验值 [27−29],而TA,
TO和LO的声子频率与实验值 [27−29]有很好的一

致性; 在L点, 本文计算的TA, LA, TO和LO的
声子频率与实验值 [27−29]符合得很好. 因此, 在
Te = 0 eV时本文计算的声子频率在高对称点 (Γ ,
X和L点)与使用不同方法获得的实验值 [27−29]与

理论计算值 [30,31]均具有很好的一致性.

表 1 Te = 0 eV时本文计算的 3C-SiC的声子频率ω与其他实验值和理论计算值的比较

位置 声子模式
ω/cm−1

本文计算值 实验值 [27] Raman实验值 [28,29] 计算值 [30] 计算值 [31]

Γ
TO 791.68 795 796.2 783 793.1

LO 914.02 972 972.7 956 974.8

X

TA 363.26 372 373 366 370.2

LA 616.57 639 640 629 635.1

TO 771.01 760 761 755 763.8

LO 829.32 829 829 829 834.4

L

TA 258.65 261 266 261 263.6

LA 603.66 610 610 610 615.9

TO 772.77 765 766 766 767.1

LO 837.30 837 838 838 845.6

图 2显示了计算得到的 3C-SiC晶体在电子温
度Te = 0, 3.395 eV下的声子色散曲线. 首先, 我
们发现当电子温度升高到Te = 3.395 eV时声子谱
发生了明显的变化, 除两个低频的TA外3C-SiC所

有的模频率ω随电子温度的升高一致性地朝下移

动. 在Te = 3.395 eV时整个晶格不稳定, 因为晶格
内各点的两支TA频率ω完整地变为虚频 (图 2中
显示为负数). 随着电子温度的升高, 3C-SiC晶体
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的电子快速地热激发, 而电子 -声子耦合使得系统
能量增加, 进而导致整个晶格的不稳定性. 这与
Recoules等 [8]利用线性响应方法对硅的理论计算

结果相似, 也与Feng等 [24]利用线性响应方法对具

有闪锌矿结构的GaAs和 InSb半导体晶体的理论
计算结果相似.
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图 2 在不同的电子温度下计算得到的 3C-SiC的声
子色散曲线 (实线是 Te = 0 eV时的光谱, 虚线是
Te = 3.395 eV 时的光谱)

3.3.2 晶格内L点和X点的TA频率ω随电
子温度的变化

图 3和图 4分别给出了 3C-SiC的TA在高对
称点L点和X点的频率ω随电子温度的变化. 由
图 3和图 4可以看出: 随电子温度的升高, 在高对
称的L点和X点TA的频率ω都在减小; 当电子温
度超过3.20 eV时, L点和X点的TA的频率ω全变

为虚频 (图中为负数), 表明随电子温度的升高, 晶
格内的高对称L点和X点逐渐变得不稳定. 作为
二重简并的TA, 当电子温度在 0—3.20 eV范围内
时, L点的两支TA频率是相等的, 电子温度的升高
对其几乎没有影响, 但当电子温度超过 3.2 eV后,
发现L点两支TA的虚频率并不相等, 且随电子温
度的升高其差距在增大; 对于X点的两支TA, 其
频率ω随电子温度的变化也有类似的情况. 这表明
随电子温度的升高激发了更多价电子进入导带, 通
过电子 -声子耦合将能量快速传递给晶格导致晶格
软化, 使得L点和X点的TA频率ω都在减小; 当
电子温度超过 3.20 eV后, 晶格也逐渐变得不稳定,
导致L点和X点的TA频率变为虚频, 进而简并的
两支TA虚频率值差距也逐渐加大.

完整的横波声学支变为虚频是由热电子激发

诱导的晶格不稳定性的一个明显标志. 本文研究显
示 3C-SiC整个晶体各点的完整TA支变为虚频的
临界电子温度是 3.395 eV, 它是介于Feng等 [24]计

算金刚石结构的碳的临界温度 5.5 eV和Recoules
等 [8]研究硅晶体临界温度 2.15 eV之间的, 而比
Feng等 [24]研究的闪锌矿结构的GaAs和 InSb半导
体晶体的临界电子温度 1.75 eV和 1.25 eV要大, 这
是由于 3C-SiC晶体的离子性强于GaAs和 InSb晶
体的离子性, 从而导致稳定性更高的缘故.
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图 3 3C-SiC在L点的TA频率随电子温度的变化
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图 4 3C-SiC在X点的TA频率随电子温度的变化

3.3.3 LO-TO分裂度随电子温度的变化
对于闪锌矿结构的半导体, TO和LO的声子

频率分别为ωTO和ωLO, 表示成Lyddano-Sachs-
Teller关系为 [32]

ωLO
ωTO

=

(
ε0
ε∞

)1/2

, (1)

这里, ε0和 ε∞分别是静电介电常数和高频率介电

常数. 在离子晶体中因长光学波产生了极化电场,
导致纵波恢复力增大进而提高了纵波的频率. 因
此, 在 q = 0纵光学波的声子频率被极化电场调高,
这将导致在布里渊区的中心Γ点处的LO与TO的
简并退化, 形成LO-TO分裂. 极化电场的大小是
与正、负离子的有效电荷量有关, 有效电荷量越
大, ωLO与ωTO之差就越大, 因此, LO-TO分裂大
小 δω (即分裂度)可以作为评估晶体的离子性强度
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的一个重要参数.
3C-SiC作为共价晶体, 具有一定的离子性,

因此 3C-SiC在Γ 点的光学模存在LO-TO分裂.
图 5显示了 3C-SiC晶体的LO-TO分裂度 δω随电
子温度Te的变化.
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图 5 3C-SiC在 Γ 点的 LO-TO分裂度 δω随电子温度
Te的变化

对于闪锌矿结构的砷化镓和锑化铟晶体,
Wang等 [33]研究指出, 当Te > 0 eV时, 因随电子
温度的升高, 晶体显金属特性, 进而导致LO-TO
分裂消失; 而Zijlstra等 [9]则认为, 当Te > 0 eV时,
LO-TO分裂一直存在, 且随电子温度的升高其分
裂度是不规则的; Feng等 [24]研究认为, LO-TO分
裂度随电子温度的升高而减小.

对于具有闪锌矿结构的 3C-SiC晶体, 由
图 5可见: 一方面, 3C-SiC晶体LO-TO分裂度值
要大于Feng等 [24]得到的砷化镓和锑化铟晶体的

LO-TO分裂度值, 这与 3C-SiC晶体的有效电荷
量 0.41 e分别大于砷化镓和锑化铟晶体的有效电
荷量 0.15 e 与 0.21 e是一致的 [32]; 另一方面, 在
0—4.50 eV电子温度范围内, 其LO-TO分裂度随
电子温度的升高而增大, 超过 4.50 eV后随电子温
度的升高而减小. 这可以从图 6所示的差分电荷
密度和图 7所示的电荷密度来分析. 其中横坐标
轴沿 3C-SiC晶胞在 (110)面上的 [110]方向, 纵坐
标轴沿 (110)面上的 [001]方向. 在图 6 (a), (b)和
(c)中, 比较差分电荷密度 δ(x)大于 0.02725 e/a30
等值线围成的区域面积 (图中带斜线部分), 发现
随电子温度的升高该区域面积减小, 表明转移的
电荷随温度的升高而减少, 其Si—C共价性减弱,
在电子温度不高的情况下, 从共价区域脱离出
来的电子仍然围绕在C原子周围, 因此导致 3C-
SiC 晶体离子性增强, 随电子温度的升高LO-TO
分裂度 δω增大. 当电子温度Te > 4.5 eV后, 从

图 7可以看出: 图 7 (a)中C原子最高电荷密度区
域的电荷密度 ρ(x) = 0.2255 e/a30, 大于图 7 (b)
中C原子最高电荷密度区域的 ρ(x) (0.213 e/a30),
且C原子周围其他区域也有类似的情况, 表明
随电子温度的升高, C原子周围的电子数量进
一步减少, 而Si原子周围的电子数量变化也有
类似的情况. 由此可知, 原胞中C原子和Si原子
周围的价电子数减少,在总价电子数不变的情况下,
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图 6 Te不同时 3C-SiC晶体位于 (110)面上的差分电荷
密度 δ(x)(单位为 a30) (a) Te = 0 eV; (b) Te = 3 eV;
(c) Te = 4.5 eV
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就会有部分价电子从C原子和Si原子周围转移到
原胞体积空间内成为游离状态的自由价电子, 导致
空隙区域游离状态的电子数量增多, 即电子在高
温下空间均匀化加强, 这可能导致其金属性增强
和3C-SiC 晶体离子性减弱, 表现出LO-TO分裂度
δω随电子温度的增大而减小. 这表明 3C-SiC晶体
在Γ点的LO-TO分裂度 δω并不随电子温度的升
高而消失, 而是呈现一定的规律性变化.
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图 7 Te不同时 3C-SiC晶体位于 (110)面上的电荷密度
ρ(x)(单位为 a30) (a) Te = 4.5 eV; (b) Te = 8 eV

4 结 论

在不同电子温度下, 本文对闪锌矿结构的 3C-
SiC半导体晶格参数a进行了计算. 结果表明, 3C-
SiC晶格随电子温度的升高而膨胀, 这与金刚石结
构的碳 [24]和硅 [25,26]的理论和实验结果非常类似.

此外, 我们使用基于密度泛函微扰理论的线
性响应方法, 计算了闪锌矿结构的 3C-SiC半导体
在不同电子温度下的声子谱, 发现TA在足够高的
电子温度下软化, 这一现象表明在强的激光辐照
下 3C-SiC晶体变得不稳定. 3C-SiC晶体TA全变

为虚频的临界电子温度是 3.395 eV, 它是介于Feng
等 [24]计算金刚石结构的碳和硅的临界电子温度

5.5 eV和2.15 eV之间, 比Feng等 [24]计算闪锌矿结

构的砷化镓和锑化铟的临界电子温度 1.75 eV和
1.25 eV要大. 当电子温度升高到3.2 eV后, 3C-SiC
晶体在高对称点L点和X点的两支TA不再是简
并的, 且差距随电子温度的继续升高而加大; 作
为具有一定离子性的共价晶体 3C-SiC, 在高对称
点Γ处存在LO-TO分裂度且有一定的规律性; 在
0—4.50 eV电子温度范围内, 发现LO-TO分裂度
随电子温度的升高而增大, 晶体的离子性增强, 超
过 4.50 eV后又逐渐减小. 表明只有在足够强的激
光辐照下, 电子激发才能削弱 3C-SiC晶体的离子
性强度.
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Abstract
Using the linear response method based on the density functional perturbation theory, we simulate the effect of

intense laser irradiation on the zinc-blende structural stability of silicon carbide crystal. By calculating the phonon
dispersion curves for the 3C-SiC crystal of the zinc-blende structure at different electronic temperatures, we find that
the transverse acoustic phonon frequencies of 3C-SiC become imaginary as the electron temperature increases. The
critical electronic temperature is 3.395 eV. This means that the lattices of 3C-SiC become unstable under the intense
laser irradiation. These results are very similar to the previous results for the diamond structure(C and Si) and the zinc-
blende structure (GaAs and InSb). In an electron temperature range of 0–4.50 eV, the LO-TO splitting at Γ gradually
increases with the increase of electronic temperature. When the electron temperature is beyond 4.50 eV, the splitting
decreases. The results indicate that only under the intense enough laser irradiation, the ionic strength can be weakened
by the electronic excitation.

Keywords: 3C-SiC, lattice stability, laser irradiation, density functional perturbation theory
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