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摘要

随着社会的发展，以电子作为信息载体，硅微电子器件为支撑的通讯方案越来

越不能满足人们对信息存储，处理，传输，获取的超高速、超大容量、超低功耗、

超高稳定性及高保密的需求。用光子作为信息的载体，采用光通讯将是下一代通讯

的解决方案。当前的光通讯光子器件主要是基于III．V族材料，制备方法与硅微电子

工艺不相兼容，很难实现与硅微电子器件的单片集成。因此研究和制备光子器件，

尤其是硅基光子器件具有非常重要的意义。但是硅的间接带隙的能带特性和弱的光

电效应，被认为不适合光电子方面的应用。最近Nature上连续报道了硅拉曼脉冲、

连续激光器，及1．5GHz硅的光调制器，激起了硅基光电子器件研究的热潮，推动

了硅基光电子学的发展。硅基光电子器件的最终成功将会导致光通讯领域的一场革

命。

微腔是光子器件中的关键部件，微腔发光二极管，微腔激光器和微腔增强光探

测器等都采用了微腔结构，因此研究微腔的特性是光电子学的重要课题。本文我们

分别制备和研究了一维、二维和三维硅基微腔的特性，获得了一维微腔对发光媒质

发光特性的显著改善。为了克服自上而下方法制备微腔的缺点，我们提出共形生长

的方法制备了二维和三维限制光学微腔，微腔光谱上观测到一系列分立的发光峰，

这些腔模式具有明显的腔横向尺寸依赖性。采用了变收集半角的方法，给出了这些

分立的发光峰来自于横向限制的直接证据。我们计算了这些横向限制模式位置，计

算值与测量值一致。

l



南京大学博士学位论文 陈三 硅基三维微腔的光发射与光调制

我们下一步的目标将是缩小微腔的横向尺寸，提高横向限制，获得高的品质因

子，制备真正的单模微腔，并最终实现硅基单光子源。

(一)采用PECVD的方法制备了不同组分的非晶氮化硅薄膜，控制氨气和硅

烷的流量比为0．5，l，2，4，6，8，获得折射率从l。9到2．8，光学带隙从2．0到3．TeV

的不同化学配比的非晶氮化硅薄膜。发光特性表明薄膜的组分不同，他们的光致发

光谱明显不同，即发光谱形，峰位，强度不同，硅的含量较高时，强度较弱，在750nm

附近有一较宽的发光带，具有明显的双峰结构。当硅的含量降低时，发光峰发生蓝

移，发光带蓝移到550nm左右，强度也由弱变强，然后再变弱，双峰高斯拟合表明，

短波长峰相对强度的增加导致整个发光带的蓝移。PECVD淀积a．Si／a．SiN超晶格，

经激光限制晶化制备nc．Si／a．SiN超晶格，拉曼谱和剖面TEM证实了纳米晶硅的存在，

其尺寸与设计的尺寸一致。

(二)利用传输矩阵方法设计、在PECVD系统中制备了一维光子晶体微腔，

我们的有源发光媒质发光带在700nm附近，因此我们把微腔的共振波长设计在

710nm。剖面TEM照片表明样品具有平直，清晰，陡峭的界面，各子层的厚度与设

计厚度相同。透射光谱中观测到710nm处微腔的共振模式。分别把a．SiN发光层和

[IC．Si／a．SiN：超晶格材料嵌入光子晶体微腔中，我们的光致发光强度增加近100倍，

发光谱线宽由200nm左右减d,N 10nm， 极大地改善了它们的发光特性。

(三)采用共形生长的方法，在图形衬底上共形淀积了二维光学微腔。用光学

显微镜，原子力显微镜，扫描电子显微镜，及剖面透射电子显微镜证明了共形生长

的发生。横向限制导致光致发光谱共振峰分裂成三个共振峰：二维微腔共振峰分别

为1．592 eV，1．613 eV和1．651 eV对应膨咖，％lo和M020模式；准三维微共振峰分

别为1．618 eV，1．628 eV和1．650，分别为M000 Molo(‰1)和MoIl，利用改变收集

半角的PL谱测量方法给出了直接证据，并根据限制模式能量公式计算了他们的能量，

与光致发光谱上的峰位符合的相当的好。

(四)分别采用传统的自上而下的方法制备的微柱微腔和共形生长的方法制备

真正意义上的三维限制光学微腔。研究了我们的微腔样品光发射特性，获得了对有

源层的调制效应明显不同于一维微腔的调制，在不同横向尺寸的三维微腔光发射谱

巾观测到一系列分立的共振模式，这些模式具有明显的尺寸依赖性。该方法制各的
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三维腔可实现更高的横向限制，获得高的自发辐射耦合因子，在研究物质与光的强

耦合相互作用，高效发光二极管及低阂值激光器有很大的应用前景。
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THESIS：Light—Emission and Optical Modulation of Si Based Three

Dimensional Microcavity

SPECIALIZATl0匠q： Condensed Matter Physics

PoSTGRADUATE： Chen San

MENTOR：Prof．Chen Kunj i

Abstract

The current widely adopted communication project in which electrons serve as the

carriers of information and Si microelectronic devices as hardware suppoa has not met the

present needs for information storage，process，transmission and acquirement with

super-high speed，super-large capacity,super-low power consummation，super-high

stability and super-high secrecy,and optical communication will be the next generation

scheme in which photons serve as the carriers of information to replace the

communication project based on electrons．The current photonic devices used in optical

communication system are mainly based on III·V group materals．The fabricating method

is not compatible with Si microelectronic technology and it is very difficult to realize

monolithic integration．So it is very import to study and fabricate photonic devices，

especially Si based photonic devices．Because of indirect bandgap characteristics and

weak electro—optic effects，Si is thought to be not suitable for optic—electronic application．

Recently,Si Raman pulsed and continuous—wave laser reported in succession by Nature

and Si 1．5GHz optical modulation was realized．These achievements again prove the huge

potential of
Si in electro-optic application．

4
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diodes，laser and microcavity enhanced optical detectors are all adopted microcavity

structures．It is an important subject of optoelectronics to study characteristics of

microcavities．In this thesis，we fabricate and study light—emitting properties of

one—dimensional，two—dimensional and three-dimensional microcavities．One-dimensional

microcavity remarkably improved photoluminescence characteristics of luminescent

media．In order to overcome shortcomings of up-bottom method for fabricating

micro-pillar,we proposed the conformal deposition method for fabricating

multidimensional confinement optical microcavity,and observed a series of discretized

resonant peaks from the photoluminescence spectra and the splitting of resonant peaks

showed distinct dependence of lateral size． Variable collecting half-angle

photoluminescence spectra gave the direct evidence for these peaks that are attributed to

the lateral optical confinement．We calculated these confined mode and calculated values

had a well agreement with the ones measured．

1．We fabricated a series of amorphous silicon nitride films with different nitrogen

contents by controlling the flux ratio of ammonia versus silane in the PECVD system．The

optical bandgap，refractive indices，absorptive coefficient and thickness of these films

were obtained from transmission spectra．Photoluminescence measurements showed that

they had different light-emission characteristics，namely,spectral shape，peak position and

intensity were different．With the increase in nitrogen contents，luminescence peaks

shifted to short wavelength，while intensity increased first,then decreased．We also

deposited a·Si／a-SiN superlattices and n-Si／a—SiN superlattices fabricated by radiating

a—Si／a-SiN with 248nm KrF excimer laser．Raman spectra and cross-section TEM

confirmed existence of n-Si in the a-Si layers and its size W8$same as the thickness ofa-Si

layer．

2．One—dimensional photonie crystal microcavity was fabricated in the PECVD

system．The cross-section TEM photographs showed that the samples had flat，clear,and

abrupt interfaces，and the thickness of each sublayer was consistent with one designed．

From the transmission spectra，we can observe the cavity resonant mode．Due to

enhancement of radiative transition with frequency at cavity resonant frequency and
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prohibition of radiative transition off cavity resonant frequency,intensity of light—emission

from a-Si and nc—Si／a—SiN superlattices were enhanced up to two orders of magnitude and

linewidth was narrowed to several nm，and spectral purity was significantly improved．

3．We adopted the conformal deposition method for fabricated two—dimensional and

three—dimensional confinement optical microcavity directly on the paRerned substrates

with one-dimensional periodic stripes and slots and two—dimensional hole arrays．

Micrographs proved that conformal deposition on these paaemed substrates occurred．

From the photoluminescence spectra，we observed a series of resonant peaks caused by

lateral confinement．These discretized peaks were denoted as M000，MOIo and M020 for

two—dimensional microcavity and 膨咖，Molo(必∞I) and MolI for quasi-three

dimensional microcavity．Variable collecting half-angle photoluminescence spectra gave

direct evidences of lateral confinement modes．Also calculated modes showed a well

agreement with ones on spectra．

4．Two methods were adopted to fabricate micro—pillar micrcavity"conventional one

in which planar microcavity was first deposited andthen lithography and RIE were used to

fabricate micro-pillar microcavity,conformal deposition method proposed by US．We

fabricated the true three·-dimensional confinement microccatiy in which three··dimensional

confinement were provided by longitudinal DBRs and lateral DBRs．This kind of lateral

optical confinement was different from optical confinement provided by total internal

reflection of interface between pillar and air．A series of discretized photoluminescence

peaks were found in PL spectra，and they showed distinct dependence of lateral size of

microcavity．This kind of microcavity fabricated by conformal deposition method can

provide higher lateral confinement，has higher coupling factor of spontaneous emission

and shows a huge prospect in studying the strong coupling between light and matter,in

hi曲efficiency light-emission diodes and in low—threshold lasers．

6



南京大学博士学位论文 陈三 硅基二维徽腔的光发射与光调制

1．1固态光学微腔

1．1．1光学谐振腔

第一章绪 论

激光器是上个世纪60年代人类科学技术史上一项重大的发明。它使人们操纵和

控制分子和原子的发光过程成为可能，从而获得高方向性，高单色性，高亮度，高

功率和能量的可压缩性的相干光源。激射波长从红外、可见光和紫外以至X射线和

丫射线。激光科学技术的兴起和发展极大地推动了现代科学技术和产业的发展。使人

类对光的本质，光与物质的相互作用的认识和对光的利用达到了一个崭新的水平。

激光器的诞生可追溯到1917年爱因斯坦提出的受激辐射概念，它是现代激光技

术最重要的理论基础。爱因斯坦从量子论的观点出发提出，辐射场与原子的相互作

用包含：原子的自发辐射跃迁，受激辐射跃迁和受激吸收跃迁三种最基本的过程。
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图1．1原子的自发辐射，受激吸收，受激辐射示意图

(a)自发辐射(b)受激吸收(c)受激辐射
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此后，盘子力学的建立和发展进一步完善了爱因斯坦的受激辐射理论．使人们

对徽观粒子的能级结构，跃迁和光子辐射等问题有了更深入的认识．为激光器的产

生进一步奠定了理论基础。20世纪50年代以后．量子电子学对电磁辐射与各种微观

粒子系统的相互作用研究．并研制出许多微波器件。这些科学理论和技术都为激光

器的发明创造了条件。

1951年，美圈物理学家珀塞尔和庞德在实验叶]成功地实现了粒子散反转，并获

得了每秒50千赫的受馓辐射。稍后，美国物理学家查尔斯汤斯以及苏联物理学家马

索夫和普罗碰洛夫先后提出了利用原子和分子的受激辐射原理来产生和放大微波的

设计。1954年，前面提到的美国物理学家汤斯终丁制成了第一台氨分于柬微波激射

器，开刨了利用分子和原子体系作为微波辐射相干放大器或振荡器的先例。1958年，

汤斯与阿瑟·肖洛将微波激射嚣与光学、光潜学的理论知识结合起来．提出了采用开

放式谐振腔的关键性建议，同时期，巴索夫和普罗霍洛夫等人也提m了实现受激辐

射光放太的原理性方案。1960年．美国休斯公司实验室的年轻物理学家西奥多梅曼

用一个高强度闪光灯管来激励红宝石水晶里的铬原予实现了受激光放人．向世人演

示了世界上第一台红宝石固体激光器。同年12月，出生于伊朗的荚国科学家贾万等

人成功地制造并运转了全世界第一台气体激光器—一氪氖激光器。1962年，三个不

同小组的科学家几乎同时发明了半导体激光器。1966年，科学家们又研制成了波长

可在一段范围内连续¨爿节的有机染科激光器。此外。还有输出能量大、功率高，而

且小依赖电阿的化学激光器等相继问l!上。因为激光器的种种突出特点，被广泛应用

于科研、工业、农业、军事、医学、精密洌0量和探测、通讯与信息处理、乃垒于日

常生活等各个领域之中，井在许多领域引起了革命性的突破。

如图l_2为澈光的原理图

成邬分：

2

激光

魏粼
图1．2激光原理图

要实现光的受激放大，激光器必须具备三个主要的组

F一
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1．激活物质即被激励后能发生粒子数反转的工作物质，具备有亚稳态能级，

也称作激光工作物质。如氖、氩、C02、红宝石及钕玻璃，半导体材料等。

2．激励装置能使激光工作物质发生粒子数反转分布的装置，称为激励装置。

如各种激光器的电泵浦，光泵浦装置等。

3．光学谐振腔能提供光学正反馈作用的光学装置。通常由两个反射镜及其所包

围的空间构成，反射镜可以是平面镜或球面镜，分别放置在激光工作物质两端。两

块反射镜之间的距离为腔长。其中一个镜面反射率接近100％，称为全反镜；另一个

镜面是半反射镜。反射率为40％～-60％，激光由此镜输出，故称输出镜。两者有时

也分别称为高反射镜和低反射镜。

谐振功能 谐振腔中包含了能实现粒子数反转的激光工作物质。它们受到激励

后，许多原子将跃迁到激发态。但经过激发态寿命时间后又自发跃迁到低能态，放

出光子。其中，偏离轴向的光子会很快逸出腔外。只有沿着轴向运动的光子会在谐

振腔的两端反射镜之间来回运动而不逸出腔外。这些光子成为引起受激发射的外界

光场。促使已实现粒子数反转的工作物质产生同样频率、同样方向、同样偏振状态

和同样相位的受激辐射。这种过程在谐振腔轴线方向重复出现，从而使轴向行进的

光子数不断增加，最后从部分反射镜中输出。所以，谐振腔是～种正反馈系统或谐

振系统。

谐振腔的另一功能是对激光波形加以选择，使输出激光具有一定的纵模和横模。

在谐振腔的反馈过程中，光只能沿谐振腔的轴向传播，因此激光具有很高的方向性。

又由于谐振腔中两个反射镜之间距离不同，光在腔内不断地反射，得到加强。而其

它波长的光在腔内很快被衰减掉，谐振腔就可以选择一固定波长，说明激光具有单

色性。而激光的亮度高是由光放大产生的。

1．1．2固态光学微腔的出现

在1946年，Purcell就从理论上提出了限制在微腔中光场的光子态密度改变的效

应，并预言了腔对自发辐射速率有增强和抑制的作用。在原子物理中，把受激原子放

在腔长只有mm量级的金属平板谐振腔中，研究原子与腔内真空电磁场间的强耦台相

互作用，由此开辟了一门新学科一腔量子电动力学。但有关微腔方面的实验研究，

3
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是在80年代初D．Kleppner提出利用微谐振腔可控制自发辐射，极大地降低激射阈值，

可望实现无闽值激光器的观点。一般情况，微腔要求至少有一维的尺寸在光波长的

量级。微腔的引入，可以使凝聚态物质中腔量子电动力学效应得以实现，!tlYokoyama

等分析了无闽值激光器的动力学特性并展示了弛豫振荡的消失；Yamamoto等人通

过把微腔的谐振波长调至发光峰值波长实现了自发辐射的显著增强；Yokoyama和

DeMartini等观察到了微腔中自发辐射寿命改变效应。对微腔物理的研究，使人们对

物质与光场的相互作用有了更深的认识。不仅如此，利用微腔效应人们已经研制出

各种新型光电子器件，如微腔激光器、微腔发光二极管等。微腔器件具有高效率、

低功耗、超小型化、高度集成和响应速度快等特点，反映了信息时代光电子器件的

发展趋势。微腔是尺寸在波长量级的谐振腔。微腔引起广泛的关注，是因为：

制备超小体积，低功耗的激光器，用于大规模光电集成。

因为自发辐射耦合到单激射模具有高的自发辐射因子，可实现零阌值激光器。

用于电子和光子态的强耦合现象等基础物理的研究。

竖直腔面发射激光器(Vertical Cavity surface Emitting Laser,VCSEL)是微腔应

用的一个成功的范例。通常比较常见的半导体激光器是边缘发射激光器，如图1．3所

示，因镜面垂直于P-N结，故称为边缘发射激光器，它采用晶体的自然解理面作为

谐振腔的两个反射镜面，发射的激光束平行于P．N结，两个镜面的反射率由P-N结

的折射率与空气的折射率差确定，即发射率比较低，要获得大的光增益，这就要求

光增益介质的长度较大，从而导致阈值电流大。因为激光束边缘出射，激光器与光

纤，波导，光调制器只能够侧向耦合。利用半导体Si工艺，只能实现激光器阵列的

一维集成，限制了其集成度。垂直腔面发射激光器是指从垂直于衬底面出射激光的

半导体激光器。谐振腔的上下反射镜是由折射率不同的半导体材料或介电材料交替

生长所构成的布拉格反射器组成的。下反射镜反射率接近100％，而上反射镜反射率

大于98％。由于腔长仅为微米量级，所以纵模间隔很大，在增益带宽范围内只可能

有一个振荡模式，是一种很好的动态单纵模激光器。激光束由垂直于衬底面发射出，

具有对称性很好的高斯光束。

VCSEL与传统边发射激光器不同的结构带来了许多优势：小的发散角和圆形

对称的远、近场分布使其与光纤的耦合效率大大提高，现已证实与多模光纤的耦合

效率竟能大于90％；VCSEL的光腔长度极短，导致其纵模间距拉大，可在较宽的

4
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温度范围内实现单纵模工作，动态调制频率高；腔体积减小使得其自发辐射因子较

普通端面发射激光器高几个数量级，这导致许多物理特性大为改善；可以在片测试，

极大地降低了开发成本；出光方向垂直衬底，可实现高密度二维面阵的集成：最吸

引人的是它的制造工艺与发光二极管(LED)兼容，大规模制造的成本很低．

回 溪

a边缘发射激光器示意图 b垂直腔面发射激光器示意图

图1．3两种半导体激光器示意图

为了实现激光的单纵模工作，人们通过缩短谐振腔长度的方法来增大模式间隔，

使得增益光谱范围内仅有一个腔共振模式，从而达到单模工作。因为谐振腔激光出

射端面反射镜反射率较低，不能够无限制的缩短腔的长度，腔长度的缩短将导致工

作物质增益的降低，进而引起激光阈值的升高。为了降低阈值，必须提高激光器出

射端面反射镜的反射率。而且为了提高光子器件的集成度，我们必须减小激光器的

体积。这就要求缩短谐振腔的长度。VCSELs具有以下优点：

1．多层高反射镜对垂直激射是必要的：

2．超低阈值电流

3．高的激光束质量，与光纤的单模耦合；

4．受温度影响小，工作波长稳定；

5．单片集成反射镜；

6．平面工艺，高密度阵列，单片集成：

7．On-wafer检测，尺寸小，成本低；

8．波长可调谐。

5
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1．2固体光学微腔的研究现状及其应用

1．2．1 VCSEL的研究水平及应用

塑料光纤在650 nm处吸收最小，因此该波段的VCSEL可作为基于塑料光纤的

数据通信的光源。目前该波段的VCSEL尚处于研究阶段。最近，M．Zorn等人采用

了氧化层限制电流注入结构，使器件的输出功率和温度特性都有了很大改善，激射

波长在650 nm的器件最高输出功率超过4 mW，最高使用温度达到65"C；激射波长

在670 nm的器件最高输出功率10 mW，最高使用温度87"(2【41。

850 nmVCSELs技术已经相当成熟。因其优异的性能，850nm的VCSELs已经

垄断了单通道短距离光互连的市场，如IEEE 802．3干兆以太网1000 Base．Sx系列标

准中就采用低成本850nmVCSELs光源。

850 nm VCSEL的成功，使人们极力去开发适合长距离、低损耗光纤通信的1．3

和1．55微米波长的VCSELs。其中1．3微米是硅基光纤的最小色散窗口，而1．55微

米波段则是硅基光纤的最小损耗窗口。

近年来通过引入各种新技术、新工艺和开发新材料，在长波长的VCSELs取得

了很大进展。Gerhard Boehm等人通过掩埋隧道结(BTJ，Burried Tunnel Junction)技

术，制备了波长范围1．3"--2 gm的InP基的器件，激射波长1．3pm时最大功率为0。43

mW；激射波长1．55岬时最大功率为7mW，80℃时最大功率为0．5 mW，最高使

用温度110℃，单模调制频率达到10 Gbit／s【6】。

GaAs基的InGaAsN是一种性能良好的长波长通信用材料。InGaAsN／GaAs导

带差大于300meV，可有效地把电子限制在势阱中，因此可显著的提高器件特征温度

To(超过150 K)。调整InGaAsN中In与N的含量，可以得到与GaAs晶格匹配的直

接带隙材料或应变量子阱材料，而其波长范围可从1．0 gm覆盖到2．0 p,m。美国圣地

亚国家实验室的J．EKlem等人报道了室温下连续工作的器件，工作波长为1247"--"

1289 nm，微分效率最高达到0．24 W／A，最高激射功率2．1 mW，连续波激射最高温

度105℃【7】。

1．2．2微腔发光二极管
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发光二极管(LED)因为其高的发光效率被广泛应用于显示、照明，通讯和传

感器等领域，现在器件的内量子效率实际上已接近于100％。然而由于半导体材料很

高的折射率，我们很难得到大的提取效率。对标准的立方形状的二极管，因为内全

反射使大部分发射光限制在器件内部。为了克服这个问题，主要采用两种方法，即

通过优化器件的几何形状来增加发射光的溢出角或采用共振结构迫使辐射光耦合到

溢出角。后一种方法称为微腔发光二极管(MCLED)或共振腔发光二极管(RCLED)。

在MCLED中，发射体被放入厚度为发射波长量级的光学微腔中，光学腔与发射光

共振，自发辐射过程被修饰，内发射不再是各向同性，这会导致高方向性、高亮度

和高LED发射谱纯度。如果适当调谐微腔，将会更多的发射光进入到溢出角，从而

提高提取效率。对近场辐射图形的控制使得这种共振腔二极管尤其适用于高亮度和

高发射方向方面的应用，例如打印、条形码读入器、大面积显示和光通讯等。MCLED

的提取效率反比与有效腔长度，一个理想的由低折射率材料和光学厚度为L／2的腔，

提取效率接近于l。而为获得高的内量子效率，要求腔的光学厚度大于一个波长和高

的折射率。应当注意光场在布拉格发射镜大的穿透深度将导致有效腔长度的显著增

加，这样会降低光的提取效率。

1990年单反射镜微腔发光二极管首先被制备成功，为提高器件的性能，人们采

用了双镜面结构。第一个电流注入的微腔发光二极管由Scgubert等在AsGa材料中实现

的，紧接着Nakayama成功制造了有机聚合物发光二极管。

1．2．3微碟激光器

它是一种形如碟型的微腔激光器，最早由贝尔实验室开发成功。其内部为采用

先进的蚀刻工艺蚀刻出的直径只有几微米、厚度只有100nm的极薄的微型园碟，园

碟的周围是空气，下面靠一个微小的底座支撑。由于半导体和空气的折射率相差很

大，微碟内产生的光在此结构内发射，直到所产生的光波积累足够多的能量后沿着

它的边缘折射，这种激光器的工作效率很高、能量阈值很低，工作时只需大约100}lA

的电流。

自从McCall等人1992年报道了用低温光抽运InGaAsP系材料制造的微腔激光器

以来，半导体微碟激光器先后在GaAIAs／GaAs、GaN／AIGaN、InGaN／GaN等多

种新材料体系中以脉冲室温电抽运和连续室温电抽运和连续室温光抽运等多种工作
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方式实现了激光发射。美国加利福尼亚大学、伊利诺伊州Northwesten大学、贝尔实

验室、俄勒冈大学、日本YoKohama National大学和朝鲜科学与技术高级研究学院等

均开展了InGaAs／InGaAsP量子阱的研究和量子级联微碟激光器的开发和研究，并

已取得了很大的进展。

在国内首次研制出直径分别为81．tm、4．51am和21am的光泵浦InGaAs／InGaAsP

微碟激光器。其中，2 um直径的微碟激光器在77K温度下的激射阈值功率为5laW，

是目前国际上报道中的最好水平。此外，他们还在国内首次研制出激射波长为1．55

Ixm，激射阈值电流为2．3 mA，在77 K下激射直径为10 pm的电泵浦InGaAs／

InGaAsP微碟激光器以及国际上首个带有引出电极结构的电泵浦微柱激光器。值得

一提的是，这种微碟激光器具有高集成度、低闽值、低功耗、低噪声、极高的响应、

可动态模式工作等优点，在光通信、光互连、光信息处理等方面的应用前景广阔，

可用于大规模光子器件集成光路，并可与光纤通信网络和大规模、超大规模集成电

路匹配，组成光电子信息集成网络，是当代信息高速公路技术中最理想的光源；同

时，可以和其他光电子元件实现单元集成，用于逻辑运算、光网络中的光互连等。

1．2．4量子点微腔激光器

1975年Dingle和Henry提出利用量子尺寸效应来提高激光器的性能。如果载流

子平移自由度数低于l，态密度出现奇异，这会导致光吸收或光放大(增益)的增加。

量子点激光器预期的优点：

1．低的透明电流．有源层中增益克服损失时的电流密度；

2．大的材料增益．放大的光发射强度以指数形式增加；

3．大的特征温度一温度增加时阈值电流的稳定性。特征温度越高，阈值电流的稳

定性越高。

4．大的微分增益；

5．小的谱移因子和啁啾

6．通过调节量子点尺寸和组分，可以在较宽的波段调谐发射波长；

7．非常低的阅值电流密度，高量子效率和小的内部损失。

8．量子限制可抑制非平衡载流子的扩散和非辐射复合。提高辐射硬度，抑制解
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理面过热和提高镜面的损伤阈值。

1996年实现了第一个QD VCSELs【8，9】，器件参数比量子阱器件的差。1997

年QD VCSELs取得了突破，获得了非常低的电流密度170 A／cm2，转换效率(电能

转换成光能)接近16％，该结构具有lO微米的出光孔【10】。如果继续减小氧化孔径，

可进一步降低阈值电流密度。l／anGaAs QD VCSELs最大输出功率接近2．6 mW CW

(25 oC)，转换效率为40％，可与现在商用的VCSELs相比较。

近来把InGaAsN嵌入到GaAs材料中成功制备了基于GaAsl．3／an VCSELs[1 l，

12】。氮的引入会给量子点器件带来更大的灵活性。氮，磷和锑组分的引入会把量子

点激光器波长扩展到1．55．1．60／an。直到目前为止，量子点阵列作为增益介质的微腔

激光器性能仍然比不上量子阱微腔激光器，这主要是因为量子点增益曲线大的均匀

展宽和不均匀展宽。例如被报道的量子点垂直腔面发射激光器的最低电流阈值为

200“A【13]，而最好的量子阱垂直腔面发射激光器的闽值为36pA【14，15]。然而量子

点三维势阱使载流子被局域在量子点内，这样可以阻止载流予在微腔侧壁的非辐射

复合【16，17】，提高量子效率。微腔激光器是当代半导体研究领域的热点之一，它

采用了现代超精细加工技术和超薄材料加工技术，具有高集成度、低噪声的特点，

其功耗低的特点尤为显著，100万个激光器同时工作，功耗只有5W。

1．3硅基三维微腔研究的意义及我们的思路

1．3．1硅基光电子研究的意义

硅是地球上最丰富的元素，是超过2500亿美元半导体工业的基础，在我们生活

的方方面面扮演着重要的角色，可以说硅对人们生活的影响已经超过了钢铁的影响，

是硅集成微电子元器件创造了当今的信息时代。在过去的几十年里，半导体技术是

电子和通讯领域的核心，微电子电路的高密度集成度和高速工作一直是科学家追求

的目标。为了获得高密度集成，必须缩小晶体管的尺寸，当尺寸减小到纳米量级，

经典物理己无能为力，必须用量子理论来描述这些器件，通过研究材料的量子性质，

这些器件会更有效和具有更多功能。但是器件的缩小除了产生量子效应，还会导致

信号的同步对器件的尺寸越来越敏感，这将限制传统的电互连，同时还会导致器件

的功耗增加。当工作频率大于500 MHz，因为相互干扰，在电路板上高密度芯片与
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芯片的互联会使得芯片的功能失效，因此科学家的目光从电子转向了光子，用光子

作为信息的载体。用光子传递信息有如下优点：(1)光在介电材料中的传播速度要

远大于电子在金属导体中的传播速度；(2)光能够传输大量的信息，光纤通讯系统

的带宽在THz量级，两传统的电子系统仅为几百KHz；(3)而且光子之间没有相互

作用，会避免传递信息之间的相互干扰和减少能量损失：(4)保密程度高。

在下一代光电子超芯片，电子和光子同时参与信息的传输和处理，这就要求光

子材料必须能够与如今的标准电子电路集成在同一块芯片上，即实现光子和电子器

件集成在同一硅晶片上。不幸的是，到目前为止III．V光电子材料很难集成在硅芯片

上。最近的芯片之间及芯片内部的光通讯的发展，急需高效，低成本的光功能元件，

如光发射器件，探测器件，和光调制器等。

硅是最常用、成本最低的半导体材料，但由于它的发光性能差，迄今人们还未

能用它制造出激光器。目前光电子领域使用的激光器是由砷化镓或磷化铟等材料制

作的，不仅成本高，而且难以集成到硅芯片中。如果能直接用硅制造激光器，就有

可能生产出速度更快的新型光电子运算装置或通信设备。

近来硅基调制器和激光器等光电子器件取得了突破性进展，再一次证明了硅在

光电子领域巨大的潜力。因此研究硅基光电子器件，及其与微电子电路的单片集成

有着非常重要的理论研究意义和巨大的应用前景。

1．3．2硅基单片集成的关键部件

lO
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表1．1硅单片集成的关键部件
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圈1 4壤成光f芯片示意圈

由于硅基光子集成中的关键技术与微电子相容，微细加丁殴备与工艺技术的高

度发展为硅基光子器件集成提供了完善技术平台，弄种光子器件，光集成芯Jr迅速涌

现。表l l给出了硅基单片集成的关键光子器件。圈1 4中给出了集成光了芯片的示意

图。硅基光IU子器件中除了硅光源以外，其他部件基本上成熟，可被用于单片集成。

硅基光源：在过去的几十年来，科研工作者致力于不同的方i=!：七克服硅的发光

效率低的缺点。多孔硅强的可见光发射[18]的发现激起了封低维砘系统和它们的发

光性质的研究。由于化学特性和机械特性不稳定及控制纳米品尺寸的困难．科学家

副时探索其他的方法制备低维硅材科来提高发光效率。Pavcsl『191d、纽利用离子注入

到超纯的的石英衬底或生长在si衬底上的s‰，然后通过热退火制各镶嵌在Si02中的

硅纳米品。强的光致发光，峰位在800nm被观测到。采用变条带的方法获得了lOOcm。1

的光增益．其增箍值可与Ill-v族半导体量子点的增靛值相比拟，然而纳米硅大的尺

寸分布仍旧是是阻{i!}发光效率提高的一个关键问题。Si／宽带隙绝缘体，尤其是Si／Si02

超品格也受到的广泛的关注。Lockwood[201小组研究了Si／Si02超赫格的发光特性．

并观察到PL的量子限制效应。

最近的发现表明纳米硅具有光增益[19，2l】，但是仍存在许多问题．m』光瞄的线

宽较大，方向性不高，低的发光效率和较低的光提取效率，使得制各硅材料发光器

件非常困难。

2005年，jI{；特尔公司岍究人员首次演示，硅可用米放大外f：1f光源、利用拉曼效

应(Raman ct]'cct)产生连续的激光光波。2006{f：来自英特尔公“J和关卜4加州大学吊

芭芭拉分校的研究人员成功研发了世界』：首个采用标HE硅f艺制造的电采浦混f}硅
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激光器(Hybrid Silicon Laser)。这项技术的突破标志着用：了二未来计算机和数据l}_1，Ii,

的低成本、高带宽硅光子学设备产业化的最后障碍之一已经被解决。研究人员已经

能够将磷化铡的发光属性和硅的光路由褴合到单一混合芯片中。当给磷化铟施加电

压的时候，光进入硅片的波导，产生持续的激光束，这种激光束町驱动其他的硅光

予器件。这种基于硅片的激光技术可使光子学更广泛地应用于计算机中，凶为采用

大规模硅基制造技术能够大幅度降低成本。这～技术使未来的计算机内部可采用低

成本、万亿比特量级的光学‘数据通路’，并使高性能汁算应，H迎来新时代。

1．3．3硅基三维微腔

除了上面所述的通过能带工程的方法来改善硅的发光特性，另一重要的途径是

利用微腔效应。光学微腔是研究光与物质相互作用最基本的工具。它通过改变周围

电磁场的分布，从而改变电磁跃迁几率。三维微腔可以实现真正意义上的单模工作，

具有很高的自发辐射耦合因子，用于制备高效的微腔发光二级管，低阈值甚至是零

阈值微腔激光器及单光子源等。

单光子源：有效固体单光子源的制备是量子通讯和量子信息处理领域关键有源

器件。固体单光子源能够使发射体，例如分子[22】，色-11,[23]，半导体纳米晶[24】或

自组织量子点[25．32]每次发射一个光子。基于单量子点微柱微腔的单光子源首先被

提出【33】。

目前这方面的研究主要集中在固态器件，尤其是镶嵌在GaAs中的自组织InAs

量子点，作为单光子反射体，这种结构有许多优点，例如大的量子限制能量和高的

辐射效率等。工作温度通常在低温状态下，当温度增加到10．20K时性能会稍微降低，

增加到50K时，谱线会被展宽。在实验中通常采用超短脉冲激光来激发量子点，尽

管看起来电激发更实用[34】，但是光激发可以更好地控制能级之间的跃迁和获得更好

的器件性能。在这种器件中共振激光脉冲会在量子点中激发出电子．空穴对，因为库

仑相互作用，发射波长依赖于量子点中的电子．空穴对数目【35]。实际上激光脉冲激

发的电子．空穴对不止一个，但是最后一个电子．空穴对会以特定的波长发射光子，我

们可以从谱上把它与其他的光子分离出来。而且如果激光被调谐到与量子点中的激

发态吸收共振，激光器激发产生大于一个电子．空穴对的几率会被大大抑制。共振激

12
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发也会使得电子．空穴对很快地处于它们的最低能级，利用这种方法单光子源产生双

光子的几率降低了一个量级[36】。量子点被引入到微腔中，由于Purcell效应自发辐

射会被增强。利用这种方法可以缩短自发辐射的寿命，提高发射光子耦合到单腔模

的效率。分子束外延生长的InAs量子点被嵌入两个布拉格反射镜之间，然后反应离

子束刻蚀形成小的微柱微腔，它可以提供三维光限制，具有分立的模式。这种结构

大大提高了效率【37】，同时两光子产生的几率减小了40倍【38】。前面所研究的单光子

源主要由III-V族材料构成，要最终实现基于硅光电子单片集成的光量子计算和量子

通讯，必须制备和集成硅单光子源。

基于光学微腔的理论研究和器件方面的应用主要是III．V族材料，尤其是微腔光

源：微腔激光器、共振微腔发光二极管。三维微腔存在如下问题：

1．III．V族材料制备的微腔很难实现与硅基微电子器件的单片集成，阻碍了他

们的应用和光电集成的发展。

2．三维光子晶体微腔制作工艺复杂，很难获得高品质因子的光子晶体微腔。

而且在光子晶体中引入缺陷比较困难。

3．微球、微盘、微环微腔利用全内反射原理实现三维限制，有其自身的不足，

存在耦合与提取效率低的问题。而且很难实现与微电子器件的单片集成。

4．微柱微腔微加工方法，制作复杂，很难制作高品质因子的微柱微腔，刻蚀

过程中在微柱的侧壁引入缺陷，这些缺陷会引起载流子的非辐射复合降低

材料的发光效率，和引起注入载流子的损失，粗糙的侧壁也会引起光散射

损失，微柱的形状也会引起衍射损失。因为微腔利用侧壁的全内反射原理

提供横向限制，不是严格的三维限制微腔。

为了克服上述微腔存在的不足，我们提出了一种共形生长的方法来制备二维、

三维限制光学微腔。直接在图形衬底上淀积样品，侧壁和图形顶部的生长的DBRs

提供三维光限制。利用这种方法可以制备高的耦合因子的三维微腔，可用于低阈值

激光器，高效发光二极管，及研究光与物质的强耦合现象。

1．4本论文的主要内容

本文研究了硅基一维微腔，二维微腔和三维微腔光发射和光调制特性。利用我们

制备氮化硅薄膜的优势，淀积了不同组分的氮化硅薄膜用于制备我们的光学微腔样
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品。为获得这些薄膜的光学参量，利用透射谱方法得到了它们的折射率、厚度、吸

收系数，淀积速率等参量。并把具有较宽光发射带的氮化硅材料嵌入到微腔中作为

光学探针来研究微腔的模式和光调制特性。

我们提出了共形生长的方法制备了二维限制光学微腔，和真正意义上的三维限

制微腔。如今研究最多的微柱微腔并不是严格的三维限制微腔，横向限制来自于微

柱的全内反射，这需要满足全反射条件，即仅部分辐射受到横向限制。而我们的共

形生长的微腔依靠DBRs来提供三维限制。从腔的光发光谱上观测到腔的三维限制

模式，并且这些模式具有明显的尺寸效应。我们计算了这些横向限制模式位置，计

算值与观测值符合得相当好。

第二章光学微腔理论基础

利用传输矩阵的方法分别计算了DBRs的发射谱和透射谱，在忽略DBRs子层

本身的吸收情况下，高折射率a．SiN(2．8)和低折射率a．SiN(1．9)构成的6周期

DBRs的反射率可以达到90％以上，透射率低于10％；同样也计算了上下6周期DBRs

的半波长微腔的透射谱和反射谱，反射率接近100％。还计算了与周期方向不同角度

时的透射谱和反射谱，随着角度的增加，周期结构的带隙发生蓝移，微腔的共振模

式也朝短波方向移动。在本章的第二部分给出了三维微柱微腔的模式理论，该模型

中把微柱微腔看作波导，从Maxwell方程出发求解这种结构的三维限制模式，这种

方法不能给出解析形式的解，需借助于数值计算。从三维限制导致波矢的量子化，

根据波矢分量的不连续性，定义微柱微腔的模式，物理图象清晰，直观。

第三章构建硅基光学微腔的DBRs和发光层的制备及光学参量

为制备微腔样品的DBRs和发光媒质，需要折射率不同的材料来构建微腔的反

射镜，并且这些材料具有较小的吸收系数，而发光媒质发光较强，有较宽的发射带。

为此，利用我们制备氮化硅薄膜的优势，通过控制硅烷和氨气的流量比制备了不同

组分的非晶氮化硅薄膜。利用透射谱方法获得了非晶氮化硅薄膜的折射率、光学带

隙，厚度，吸收系数等光学参量，这些参数是我们制备氮化硅光学微腔的所必需的。

同时研究了薄膜的发光性质，发现组分不同，他们的光致发光特性明显不同，即发

光谱形，峰位，强度不同，当氮的含量增加时，发光峰发生蓝移，强度也由弱变强，
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然后再变弱。

第四章硅基一维微腔中SiNx薄膜和nc-Si量子点的发光特性

制备了一维光子晶体微腔，剖面TEM照片表明样品具有平直，清晰，陡峭的界

面，各子层的厚度与设计厚度相同。透射光谱表明腔共振模式在710nm附近，与设

计模式位置一致。由于一维光子晶体微腔对氮化硅光发射的调制，获得a．SiN发光层

和nc．Si／a．SiN：超晶格材料发光强度增加近两个数量级，谱的线宽从200nm缩窄到

10nm以下，有效提高了光谱的纯度。

第五章利用“共形生长"技术研究光学微腔的横向限制效应

采用共形生长的方法，在图形衬底上共形淀积了二维限制光学微腔。用光学显

微镜，原子力显微镜，扫描电子显微镜，及剖面透射电子显微镜证明了共形生长的

发生。横向限制导致光致发光谱共振峰分裂成三个共振峰：二维微腔模式分别为

‰o，Mo。。和眠：。；准三维微腔模式分别为M咖，MoIo(M∞。)和膨。II’利用改变收

集半角的PL谱测量方法给出了直接证据，并根据限制模式能量公式计算了他们的能

量，与光致发光谱上的峰位符合得相当好。

第六章硅基三维微腔的光调制特性

采用了两种制备微柱微腔的方法：传统的先制备平板微腔，然后采用微加工方

法制备微柱微腔，即自上而下的方法；另外采用了我们提出的共形生长的方法制备

了三维限制光学微腔，纵向和横向由DBRs提供三维限制，与传统的依靠微柱界面的

全内反射提供三维限制不同。我们的三维微腔样品具有明显不同于平板微腔的光调

制特性。该方法制备的三维腔可实现更高的横向限制，获得高的自发辐射耦合因子，

在研究物质与光的强耦合相互作用，高效发光二极管及低阈值激光器方面有很大的

应用前景。

第七章总结与展望

总结本文的主要内容和创新点，并对今后的工作进行展望。
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第二章光学微腔理论基础

2．1一维微腔理论设计

一维微腔是光子晶体的一种特例，因此它的设计可从光子晶体角度来考虑。光

子晶体是一种介电材料在空间周期排列构成的复合结构，其周期长度在光波长量级。

由于周期结构对光波的布拉格散射，导致光子带隙结构的产生，即某一波段的光在

此晶体中的传播被禁止。如果在这种本征的的光子晶体中引入缺陷，则在光子带隙

中出现缺陷态，这些缺陷模式会被局域在缺陷附近。这种包含缺陷的光子晶体形成

了光子晶体微腔，缺陷模式对应光子晶体微腔的腔共振模，腔的长度与共振波长在

同一个数量级。

为设计一维光子晶体微腔，我们需要掌握腔共振波长位置与分布布拉格反射镜

子层厚度的关系，及获得一定的反射率至少需要多少周期的布拉格反射镜。利用传

输矩阵的方法计算了光子晶体的透射潜和反射潜，从谱中可得到有关光子晶体微腔

的反射率，腔共振模的位置。

利用传输矩阵，腔的透射率和反射率可以表示为【1】：

，．=N21／TN2212
． 眩，，

t-ITⅣ-·一丁Ⅳt：丁Ⅳzt／丁Ⅳ：z12

，．和f分别表示微腔样品的反射率和透射率，巧为传输矩阵元，传输矩阵表达式

为

18

l

TⅣ=QⅣ．Ⅳ+。兀另(矾)Qf-l，， (2，2)

，=iV

其中斫和N表示第，层的厚度和介电多层膜总的子层数，矩阵P和Q的形式为

cc而，=(g：_P墨西)，
‰=1／2+kt_l／2乏篆12-k¨t_1 12k钊t、． 汜3，
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々，是第f层中光的波矢。根据上面的公式，我们首先计算了DBRs的反射谱和透射谱，

样品的结构示意图如图2 1左图周期性结构表示一维光子晶体，红色代表低折射率子

层，绿色为高折射率层，右图为一维掺杂光子晶体，与左图不同的是在光子晶体中

引入了一个缺陷，该缺陷层可以在折射率、厚度小同于本征光子晶体的参数，或这

两个参数都不同于本征光子晶体的参数，

图2 1一维木征光子晶体和掺祭光子晶体示意图

样品的结构参数是6周期高低折射率调制的一维周期结构．不同组分的非晶氮化硅材

料制备光子晶体两种高低折射率子层．他们的参数列在表格2 1-h从表格巾可以看

OFMalgap

『^』4 a．S1_I-&

I,t14 q·Sdh

表2 l微腔样品的光学参数

心、＼＼j厂
‘叭||、卜

wa”bngIh(nm)

罔2 2 6周期DBRs的反射谱和透射普
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到，选用的非晶氮化硅的厚度为设计共振波长名=710nm的四分之一，折射率分别为

1．9和2．8，光学带隙是3．8和2．0 eV，厚度分别是93 nm和63 nm。在表格第三行中，给

出了微腔有源层参数分别是折射率2．1，A／2腔长169 nm，和光学带隙2．5eV。

根据上面的参数，我们计算了6周期～维光子晶体布拉格反射镜的反射谱和透射

谱如图2．2所示，其中在计算的过程，忽略了材料的吸收。从上面的曲线中，在反射

谱的710 rim附近有--250 am宽的反射极大的平台，最高反射率为90％以上；在透射

谱的710 nm附近有一250 llm宽的透射极小的平台，最低透射率为10％，该波段为一

维光子晶体的禁带，利用光子晶体带隙高的反射率或低的透射率作为微腔的分布布

拉格反射镜。

上面计算是沿着周期方向的反射谱和透射谱，我们同时还计算了光子晶体其他方

向上的反射谱和透射谱，分别是相对于光子晶体周期排列方向的100，200，300，400，

500，600，700。如图2．3所示：

Wavelength(nm)

(a)

Wavelength(nm)

(b)

Wavelength(nm)

(c) (d)

图2．3 6周期光子晶体在不同角度时的反射谱和透射谱

^Eu)j芝芑m口∞叱
量至：I。∞写叱

j趸lIE∞c—I上参I^I_一E∞c毋一
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图a中给出00，200，400，600时的反射谱，图b中给出100，300，500，700时

的反射谱，从图中可看出，随着角度的增加，光子晶体的带隙向短波长移动，即发

生了蓝移，而且随着角度的增加，蓝移加快，从图中可以明显看出这种趋势。带隙

发生蓝移的过程中，我们还发现禁带宽度略为减小，而最大反射率基本上保持不变。

图c和d分别是与a和b图中相应角度的透射谱，从透射谱中我们也可以发现这种

变化趋势。

图2．4中给出了掺杂的一维光子晶体微腔的反射谱和透射谱，该掺杂光子晶体微

腔的结构是缺陷两侧是具有6个周期的，相对于缺陷对称的一维光子晶体，即缺陷

构成腔，而两侧的一维光子晶体作为微腔的分布布拉格反射镜，缺陷的光学厚度是

光子晶体子层厚度的两倍，即旯／2，彳是光子晶体频隙中心对应的波长。与本征光

子晶体相比，透射谱和反射谱发生了明显的变化，缺陷的引入，在光子晶体禁带中

引入了光子晶体缺陷态，该缺陷态是光子晶体微腔的共振态，在反射谱中对应高反

射带中的反射极小和透射谱中透射极大。与图2．3相比光子晶体的禁带宽度变大，最

大反射率几乎为l，透射率接近于0，这是因为光子晶体周期数增加导致的。此外在

透射谱中，带隙两边的透射峰分裂成两个小峰，在反射谱相应的位置也发生了分裂，

这种现象是由于缺陷的引入导致的。微腔的反射谱和透射谱随角度的变化将在第四

章中给出。

Wavelength(nm)

图2．4光子晶体微腔的反射谱和透射谱

2l



南京大学博士学位论文 陈三 硅基三维微腔的光发射与光调制

2．2微柱微腔的模式理论基础

当前被广泛研究的是微柱微腔，设计微柱微腔的的目的在于获得最大的耦合因

子，即耦合到腔共振模式的自发辐射占全部自发辐射的的比例，从而获得最大的光

提取效率，提高发光二极管的效率，获得低阈值甚至零闽值的激光器，制备单光子

器件；另一个目的在于获得超小的模式体积和高的品质因子，用于研究光与物质的

强耦合现象。

为研究上述性质，首先必须清楚微柱微腔的模式结构。模式的获得主要通过测量

和理论计算。 如采用通常的透射谱或反射谱方法测量，因微柱微腔横向尺寸很小，

很难实现光的有效耦合和探测。文献[2]提出在微腔中插入发光媒质作为光学探针，

采用微荧光光谱的方法，来研究微腔的模式结构，解决了光耦合的困难。

文献[3，4]研究了微柱微腔的模式，其中引入了理想的微柱形状和分布发射体，

而实际上并不是理想的柱形。精确求解这种复杂结构模共振的唯一方法是数值解

Maxwell方程。其中一最常用的方法是有限时域差分方法(FDTD)，1966年是Yee

提出[5]。这种方法最基本的思想是把Maxwell微分方程离散化。任意场量F(x，Y，z，t)

可表示为F”(f，J，k，甩)=F(izbc，jAy，kAz，nat)，为坐标增量缸，缈，&和时间增量△f的函

数。电场和磁场分量在空间和时间上相差半个步长。为了模拟无限空间中电磁场的

传播特性，在边界处放置无反射的吸收体截断计算网格区域，从而减小计算量。

这种方法可以模拟任意形状的三维微腔结构的模共振[6]。文献[7]利用该方法计

算了微柱微腔的模式，得到了低阶模的场强分布图，并比较了理想微柱与实际微柱

场分布的差异。还计算了理想与实际微柱腔品质因子对横向尺寸的依赖。

FDTD计算方法对计算机的要求比较高，计算时间较长。Yamamoto小组在

Panzarini和Andreani【8】基础上提出了一种近似模型，其中假定场可表示为两部分函

数的乘积E(r，0，z)=E，O，护归：(z)。E◇，护)依赖于横向座标，和0，而疋G)仅是z的

函数。

对于函数Ez(z)，可通过传输矩阵方法[9]确定。一平面波垂直入射到平板微腔，

任一点前向传播的平面波和背向传播的平面波振幅构成一个包含两个元素的矢量，

界面一侧的场矢量矿通过另一侧场矢量哥乘以一适当的转移矩阵得到：矿=施
22
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M：1
2

t+鲁
l一蔓
kI

l一蔓
kl

l+蔓
kl

(2．4)

其中k。和k2分别是界面两侧的波矢量。在同一种介质中传播长度f用传输矩阵描述为

M=[：P纠 眨5，

这样任意两点的场可通过一系列传输矩阵的乘积相联系：M=M。M剃⋯M：M。从而

获得纵向场的分布。

下面从Maxwell方程出发，求解微柱微腔的横向限制模式。电磁波在真空和介

质中的传播可用Maxwell方程来描述，各向同性介质中Maxwell方程可表示为：

v×曰：占丝

v×豆：一∥一OH (2．6)
。Ot

’ 。

V·(面)=0

对上面第二个方程两边取旋度，并把第一个方程代入可得

V2雷一肛等柚(≯V占) (2．7)

各向同性介质V占=O，假定电场解的形式为丘(尹，f)=丘扩)P刎，则上面的等式可改写

为

V2雷一k2(尹)雷=0 (2．8)

其中七z妒)：国：∥s(尹)l l一塑I。盯>o表明介质存在损耗，相反盯<o为增益介质，
l刁笞 I

为了简化求解，我们假定盯=0，即为理想的介电材料，则k2=缈2刀2／c2，其中刀，c分

别为材料的的折射率和真空中的光速。

圆形截面微柱微腔的折射率n(r)为柱对称，因此Maxwell方程写成柱坐标形式

可方便求解。在柱坐标系中，电磁场分量为E，目，E：，Hr，一和皿。由于单位矢量
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ar和毛不是常数矢量，这些分量的波方程变得非常复杂。而z分萤鲋吸力栏"，旧保

持很简单的形式

eV2鞭，㈤=。 仁9，

其中V2是Laplacian算符，在柱坐标系中其形式为，t

V2=等+71万0+专著专 注10)

求解柱形结构中波的传播问题通常先求解出E和H：的形式，然后用E：和H：来表示

E
r，E§，H r帮H，o

沿波导传播的电磁波电场和磁场分量取如下形式

∞昝[霉2卜㈣例， 眨㈤

把电场，磁场表达式带入Maxwell方程中，并写为分量形式

i∞￡E
r=i8H∥1r 00》H,

j∞疆。=一tpH r一寺H z

，峭一吾品"r㈤g；r(慨)7础z一7丽爿，扣 【删≯)

一i∞田r=iflE一+．1r 00口E,

-fco／aI-It—iflE,．一昙疋 (2．1 2)

一f喊一一-⋯1-Le,+吾昙(一)
场其他分量可写为E，和日．函数
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E—02= p万co／t两O皿]

篡耄-ffl I融a E烈a-H 泣㈣

耻焉％懵”考南E]
q=为岛即芳静)

只要求出电磁场z分量t和H：，利户H上述等式司得到电磁场的其他分量的解。F面

重点求解电磁场z的表达式

降净71矿02+剐昝。 眨㈣l矿+7石+7矿+可11i f20 忆·14)

假定分量E和H：取如下形式

吁舳俐 汜15)

其中Z=0,I，2，3⋯．，把上述场分量带入方程得

争弓警+卜肛转=。 亿㈣

该方程为Bcsscl微分方程，方程的解称为，阶Bessel函数。如果k2一∥2>0，Bessel

微分方程的通解为

吵(，．)=c,J,(hr)+c2Y．『(hr) (2．17)

h2=k2一∥2，cl和c2是常数；JI和髟分别是，阶第一类Bessel函数和第二类Bessel

函数。如果k2一∥2<0，Bessei微分方程的通解为

yp)=q五如r)+c2局国，．) (2．18)

q2=七2一∥2，‘和蜀分别是，阶第一类Bessel函数和第二类Bessel函数。

折射率阶跃圆形波导示意图如下图所示，芯折射率啊，半径口；包层折射率吃，

半径为b。通常包层足够厚，使得厂=b处限制模场为零。
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图2．5圆形波导折射率分布图

对于波导模式传播，∥必须大于刀：缈／c，保证在包层中是倏逝波，即能量是沿波

导轴向传输的，而在径向没有能量流动。在包层中(，．>a)，限制模式电磁场z分量

可表示为

EH嚣袈％DK笔警辫篇Z锡 ，．>疗c2加，
：舻，f)= ，协)exp【f∽+，矽一肛)】

～“ 恤“叫

C和D是两个任意常数，g由下式给出

q2=∥2一以；砖

‰：竺
(2·20)

C

在芯层中(，．<a)，限制模式电磁场z分量可表示为

E日。：(㈤F,t)：：AJr，(hr)exp[i(aJt++l彤#-一t尼ffz))】]Bd(hr)exp[i(cot ，．<口 (2．21)
日：G，f)= ， +彤一尼)】 一“ 恤‘u

A和B是两个任意常数，h由下式给出

h2>0和q2>0可以导出如下关系

(2．22)

，llko>∥>刀2ko (2．23)

这是限制模式存在的必要条件。把限制模式场Z分量代入其他场分量表达式得

芯层(，．<a)：
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t=半[爿叫似)+警％似)]cxp【f妇“矽一肛)】
目=-引／p[堕，．以㈣一考叫似)阻渤“矽一肛)】
EG，f)=AJ，(hr)exp[i(cot+re一尼)】

耻半I蹦㈤一万it0611弛似)忡妇“矽一尼)】 (2．24)

一=芳降砒似)十万(081彳hJ；(h，．)lexp【『沏+彤一肛)】
日：◇，，)=BJt(hr)exp[i(cot+re一肛)】

∥O，．)=奶Q，．)／dO，．)'占。=岛行；!
旬．屏(，．．>n)．

耳=等[嘲∽+警嵋◇)]exp№“≯堆)】
日一-gi。flLFi，．1CK，协)一芳Dg尉◇)]expp(研“矽一位)】

以=等[。g耐◇)～it矽’De21 CK，协)]eXp【f协“≯一肛)】 (2·25)

4 2等眵明◇)+等CgKj∽)]eXp【f沏“矽一犀)】
t伊，，)=DK,(qr)exp[i(cot+l夕一尼)】

K'(hrl：dK．hr’l／d亿rl占．：占．玎：

以积口)一CK,(qa)=O

彳咚咖忏器耐c鼢Q口忖荔踟)]=o眨26，
Bl}I岫I，_r．，z,-,-nDK／(qa)=0

”⋯J

傍∥阳)]+吐甍‘o口)]+c[芳群。口)]+。[戋蜀∞)]=。
使得彳，B，C和D为非零解，则要求系数矩阵为零。那么波导模式必须满足如下表达

式，并由此表达式求出传播常数∥
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蹴一qaK∽,(qa¨i)一t haMJ,㈣(ha))+捌qaK,(qa)蚓(黔(堋㈤(2．27)＼厅鹕Q口)。
‘

j’l L砌／。bj l L‰／
’

在平板波导中，传输模式分为两类：TE和Till模。而在圆形波导中，一般模式的

各个分量不再为零，不是TE和TM模，仅当Z=0时，为TE和TM模。，≠0时，

用EH和HE来表示波导的传导模式。

EH模：

瑞=等品qaK+(击一刁眨28，办c叫协口) 2，?? ，b口J L协口广 ／
’

HE模：

端haJI=一等瑞+utih#一刁眨29)似) 2刀；g嘶(g口)。 一j
一⋯7

R=”-F)2(舄)2+躲]2(击+击矿眨3。，
对于方形波导，直接的解析分析是不可能的，Marcatili提出了一种近似的解析

解。假设纵向电磁场分量表达式可分离变量

y：G，Y，z)=x0沙◇弦‘咖一彦) (2．31)

波方程可表示为

上罂+土罂+K：0
X 0x‘ y砂‘ (2．32)

K2=02碍一∥2y2
场量表达式代入微分方程得

仕警埘”1 0矿ZY+砖)～仁33，
K2=《+K；

方程的解为

xy◇(D)：=ABlIcc00SsK疋,(e,v：象；二乏s酊inn乏孑：￡； c2．34，
y◇)= +丸)+岛 Kyb+办J

”～V

于是得到电场的z分量表达式
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EzG，Y，z，f)=4cosKG+丸)cosKy◇+丸>‘似一屉’ (2．35)

同样可得到磁场的z分量及电场磁场的其他分量形式。该波导支持一系列分离模式，

可用％和％表示不同的波导模式a％表示x方向为主要偏振方向，而％表示y

方向为主要偏振方向。P和q分别为场在z和y轴方向波腹极大值数目。与E刍和E二

相联系的场分量分别为

％_暨，B，t，皿，髟兰o’以=oj (2．36)
E品一江y，以，t，H：，Ex兰o，Hy=0j

上面所述的方法是把微柱微腔看作短的柱形波导，从Maxwell．方程组出发求解

该波导结构的限制模式，优点是通过数值计算能够得到模式的能量，场的空间分布，

但是这种方法比较复杂，需借助于计算机，而且物理图象不清晰。文献中rio]类比

量子点三维限制导致电子态的三维量子化，三维半导体微腔纵向DBRs和横向折射

率不连续形成三维光限制，从而导致腔本征模式波矢量子化和能量量子化。方形微

柱微腔的波矢和能量表示为：

图2．6波矢阴且角坐杯图

毛=t+‘

t∥=(朋"+1)Z1 (2．37)
聊x．y 20,1—2⋯％=鲁蹶

其中hcko／刀没有刻蚀微腔的腔共振能量，‰纵向波矢分量。七。，和三分别是横向X，Y

29
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方向波矢分量和微柱横向尺寸a三维限制光学微腔模由膨鸭吼描述，掰：是垂直方向

量子数，小。和my为横向量子数，每个量子数表示在给定方向波节的数目。对于圆柱

形微柱微腔模式能量表达式为

F 壳c

巴西2——
‘

以
(2．38)

x％一是以妒阶Bessel函数第刀，个零点，R是微柱的半径。下面给出不同的限制模式能

量与横向尺寸关系

岁
旦
X
P
m
C
山
C

2
o
e-

正

图2．7方柱形微柱微腔模式．横向尺寸关系图

图2．8圆柱形微柱微腔模式-横向尺寸关系图

从上图中可知随着微柱横向尺寸的减小，模式的分裂增大。对于特定的模式随
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着横向尺寸的减小模式能量的蓝移迅速增加。从图中我们还可发现具有同样横向尺

寸的圆柱形微柱微腔和方形微柱微腔，圆形微柱微腔模式分裂间距大，并且蓝移大。

2．3本章小结

利用传输矩阵的方法分别计算了DBRs的发射谱和透射谱，在忽略DBRs子层本

身的吸收情况下，高折射率a．SiN(2．8)和低折射率a．SiN(1．9)构成的6周期DBRs

的反射率可以达到90％以上，透射率低于10％；同样也计算了上下6周期DBRs的

半波长微腔的透射谱和反射谱，反射率接近100％。还计算了与周期方向不同角度时

的透射谱和反射谱，随着角度的增加，周期结构的带隙发生蓝移，微腔的共振模式

也朝短波方向移动。在本章的第二部分给出了三维微柱微腔的模式理论，该模型中

把微柱微腔看作波导，从Maxwell方程出发求解这种结构的三维限制模式，这种方

法不能给出解析形式的解，需借助于数值计算。由于三维限制导致波矢的量子化，

根据波矢分量的不连续性，来定义微柱微腔的模式，物理图象清晰，直观。
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第三章构建硅基光学微腔的DBRs和发光层的

制备及光学参量

3．1引言

利用等离子体增强气相化学淀积方法制备的氢化非晶氮化硅，a．SiNx：H被广泛

地应用在微电子和光电子领域，如器件封装的钝化层【l】，a．SiN。：H薄膜晶体管的栅

介质层[2】，在MNOS非挥发存储器中的储存电荷层，热电子注入层【3】，光发射器件

的辐射元件【4，5】。通过调节氮的含量，可以获得光学带隙从1．9-5eV可调的不同组

分的非晶氮化硅【6】。同时，增加氮的含量，室温下辐射效率增强几个数量级，光发

射带向高能量侧移动，因此氮化硅在光发射器件方面具有很大的应用前景。

在本章中，我们利用PECVD方法，通过改变氨气和硅烷的流量比值制备了不同

组分的非晶氮化硅薄膜，透射谱测量得到了非晶氮化硅薄膜折射率(从1．9到2．8)，

光学带隙(从2．1到3．7)，厚度等光学参数。光致发光谱表明，氮的含量对于样品的

发光特性影响很大，即谱形明显不同，随着氮含量的增加，发光强度由弱变强，然

后变弱，而发光带逐步向短波方向移动。

3．2 a-SiNx的制备和组分分析

为了获得氢化非晶氮化硅(a．SiN。：H)薄膜样品，我们使用硅烷(Sill4)和氨气

(NH3)作为反应气源，在等离子增强化学气相淀积(PECVD，Plasma．Enhanced

Chemical Vapor Deposition)系统中制备一系列的不同化学配比的a-SiN、：H样品。

PECVD生长系统如图3-l所示。反应室结构为平板电容耦合

(Capacitively．couple)方式。所使用的射频Crf,Radio Frequency)功率电源的工作

频率为13．56 MHz。反应气体流量通过质量流量计精确控制，在生长过程中，衬底放

在接地的阳极上，衬底温度通过自动温控装置来控制。系统的真空机组为两级方式，

包括旋片机械泵和机械增压泵。
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图3．1 PECVD生长系统示意图

NH3

SiH4

Af2

根据不同的实验要求，我们选用了不同的衬底材料，包括熔凝的石英玻璃(Fused

Quartz Glass)，7059玻璃(Coming 7059 glass)，单晶硅片(Wafer)和双面抛光单晶

硅片(Polished Wafer)。

为了获得不同组分的a-SiN。：H样品的生长速率，光学带隙，吸收系数，折射率

和发光性质，我们制备了一系列不同化学配比的a．SiNx：H样品。把清洗干净的石英

衬底，7059玻璃，单晶硅片，双面抛光硅片放入生长腔中，对系统进行预真空处理，

使生长腔的本底气压小于40 mTorr，然后用Ar+等离子体，30W功率对衬底处理5

分钟，处理过程中腔内气压维持在230 mTorr。这样做的目的是为了提在高衬底上的

成膜质量。通过固定硅烷气体的流量6 sccm，改变氨气的流量分别为3sccm，6sccm，

12sccm，24sccm，36sccm，48sccm淀积6种不同硅氮比的非晶氮化硅薄膜样品。生

长过程中衬底温度维持在2500C，功率为30W，反应室中通入Ar气辅助腔内反应气

体等离子体辉光放电，使得腔内气压在改变氨气流量前后维持在280 mTorr，单层

a-SiN。：H生长时间为1．5个小时。其化学反应室如下。

SiH4+NH3————+SiN。：H+H2

在反应室内，外加交变的射频电场使得硅烷，氨气和氩气的混合气体变为等离

子体，它们在衬底表面反应生成含氢的非晶氮化硅薄膜，通过改变氨气的流量，也

就改变了工值，我们就获得了不同氮组分的非晶氮化硅，从而得到不同光学性质的

样品。

傅立叶红外谱表明在氮组分较低的非晶氮化硅中，氮原子与三个硅原子成键
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【7．9】，氮组分较高时，每个氮原子的最近邻有两个硅原子和一个氢原子，这些结构的

变化影响了薄膜的电学性质和光学性质。峰波数随着氮组分的增加而从840增加到

900 cm一。x值低于0．2时，SiN键可分解成750和840 cm。两个峰Uo]。对于大x

值，SiN键吸收带可以分解为840 cm。1和960 cm。两个吸收带。低x值750-800 cm_

吸收带由分散在Si网格中孤立的SiN引起的，SiN键仅有Si作为其最近邻和次近邻

【ll，12】。840 cm。1和960 cm。两个吸收带比较复杂，Lucovsky等认为840 cmd吸收

带来自于SiN键其中N原子至少有一个H原子作为其次近邻；而Della Sala等认为

840 cm。和960 cm"1两个吸收带分别由Si3．SiN和N3．SiN键引起的[131。Sill伸缩吸

收2000．2200 cm～，当x增加时，峰位朝高波数移动，在以前的文献报道中，Sill

吸收带可分解为2000 cm‘1和2 1 00．2200 cm。1两个分量。2000 cmd吸收带归因于没有

N原子作为最近邻的孤立的SiH键的振动吸收，它的强度随着x的增加而单调地减

少。相反，2100．2200 cm。1吸收带随着x增至0．5而增加，这表明有更多的N．SiN键

形成[14，15]，当X大于0．5时，这个带减小，并伴随着NII键密度的迅速增]JEI[16]。

SiN，Sill吸收峰的移动被认为是其键长的变化引起的。如果H2．Si(Si2)键密度随

着x值增加，H2．Si(SiN)键也将会形成，吸收峰位于2140 cmd

图3．2样品NSN832的红外吸收光谱

为了研究a．SiN薄膜的键合配置和微观结构随着氮含量的演变，我们对样品进行

了FTIR测量。利用Beer-Lambert定律，将FTIR光谱变换为红外吸收光谱。

图3．2是一个典型的原始淀积样品NSN832的红外吸收光谱，1400．1800cmJ和

3500-4000cmJ的噪音信号来源于空气中水分子的振动，840cmJ附近处的强吸收峰

对应于Si-N伸缩振动模，对于SiN的局域键合配置相当复杂，Lucovsky等认为840

moc哪eolsQ吒



南京大学博士学位论文 陈三 硅基三维微腔的光发射与光调制

cmJ吸收带来自于SiN键其中N原子至少有一个H原子作为其次近邻：而Della Sala

等认为840 cm。1吸收带由Si3．SiN键引起的【13】。S．Hawegawa等认为840 cm。吸收

带由Si．N(Si2)键引起的[14，16]。其它键相关的吸收峰有：450cm"’的Si—N对称伸缩

振动模、1180cm"1附近的N．H摇摆振动模。Sill伸缩吸收2000．2200 cm～，在以前的

文献报道中，SiH吸收带可分解为2000 cm"1和2100．2200 cm。1两个分量。2000 cm-1吸

收带归因于没有N原子作为最近邻的孤立的Sill键的振动吸收，2100—2200 cm一吸收

带主要是因为H．Si(Si3)和H．Si(SiN2)键的振动吸收，在3350cm。1附近的NH伸缩振

动吸收带呈现出非对称的线型，在低波数侧吸收带尾一直延伸到3000cm～，这个非

对称线型很可能是NH键中的H原子与近邻的N原子中的孤对电子形成的H键造成

的，即N．H”．N。

3．3透射谱法求a-SiNx的光学参量

为了确定六个不同组分的非晶氮化硅样品的的光学常数，利用Lamda 900紫外

可见红外光分光光度计，测量了样品的透射谱，测量波长范围从250 nm到2500 nm。

从透射谱上我们可以发现，在红外波段，由于样品和衬底对光的吸收很小，透射率

翁
’-一

参

量
磊
量
I-

图3．3 NHa／Sil-h比值为0,5和1薄膜的透射谱

极大和极小值基本上保持不变，随着波长的缩短，吸收变大，因而透射极大值和透

射极小值也相应减小。波长继续减小，达到样品的吸收边，和低于吸收边，透射率

急剧下降并变为零，光一部分被反射，另一部分被样品完全吸收掉。比较图3．3，3．4，

3．5， 可以发现随着NH3／SiH4比值从O．5到8，透射谱的振荡幅度逐渐减小，这表
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明随着氮含量的增加(或硅含量的减小)，样品的折射率减小。而且透射率急剧下降

沿也向长波方向移动，这是因为氮含量的增加，使得非晶氮化硅的光学带隙增加。

零
’√
≥
。；

叠
E
们
C

e
I--

享
、，

参

量
磊
量
I-"

图3．4NH3／SiI-14比值为2和4薄膜的透射谱

图3．5 NH3／Sill4比值为6和8薄膜的透射谱

对于厚度的测量，有很多方法，例如表面轮廓仪，干涉仪测量等，表面轮廓仪

是一种机械的方法测量厚度，采用非常尖的探针在样品表面移动，探针起伏的高度

差即为被测样品的厚度，但是探针对测量的影响很大，而且如果台阶处不陡峭，起

伏平缓，超出探针的扫描范围，这种方法不再适用。而对于干涉仪测量厚度，测量

精度与所用光的波长有关，且其精度仅能达到波长量级。折射率和吸收系数可根据

透射谱和反射谱利用计算机迭代程序给f15[18，19，20]。
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入射光
r rio=l

d土 1 r n=n—ik IZ

衬底 ， 7 S

no=l

透射光

图3．6浮膜透射测量不恿图

为了定量地确定薄膜的厚度、折射率和吸收系数，利用文献【17】中给出了一种仅

用透射谱的简单方法可同时得到厚度、折射率、吸收系数，所得结果可精确到l％。

原理如上图所示，透射光T可表示为如下严格的形式

丁= 丝!兰 (1)

Bf—C jx+Djx
3

其中

A 7=16s(r／2+k么) (2a)

一 1

B’=[(挖+J)’+k 2】[(纷+J)(圪+S2)+k 2】 (2b)

C7=2【(门2一l+k2)(刀2一s2+尼2)一2k2(s2+1)]cos缈
(2c)

一2k[2(n2一s 2+忌2)+(刀2—1+尼2)(s2+1)]sin缈

D7=【(刀一J)2+七’】【(刀一，)(，z—s7)+k2】 (2d)

矽=4nnd／,a,，x=exp(-ad)，口=4nk／,；／, (2e)

除强吸收区外，可令k=0，上述表达式简化为

丁= 垒 (3)
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其中

彳=16s行2

B=(n 4-J『)3(刀+s 2)

C=2(n2—1)(聆2一J2)

D=(n—J)3(，2一s。)

c,o=4 7end／彳，x=exp(一ad)

透射光干涉条纹的极大值和极小值分别表示为

瓦=F品
丁： 垒
。

B 4-Cx+Dx
2

(4a)

(4b)

(4c)

(4d)

(4e)

(5a)

(5b)

L和t为波长旯的连续函数，因为折射率刀(兄)和x(无)是波长的函数，L和L

随波长变化的曲线是透射谱的包络线，对任意波长瓦和己一一对应。在透明区，

他们的差值反映了样品和衬底的折射率差r／一s的大小，在吸收区他们的差值表明

样品吸收的强弱。对于透明区样品的吸收系数历=0，x=l，则公式5a和5b可

简化为

L=南 托们

T一
4珂2s (6b)

．f =～ ⋯’
。

n‘+甩2(s
2

4-1)+s
2

从上式中可分别求出衬底的折射率和样品的折射率。

得
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1 1 2C (7)⋯=一
L L A

把等式4带入上面的等式可求出样品的折射率

其中

刀=【Ⅳ+(Ⅳ2一J 2)巧】％ (8)

，， r，一T s2+1
Ⅳ=2 J二L——三+二二

T。T． 2

(9)

在强吸收区，干涉条纹消失，我们无法从透射谱上独立地求出折射率船和X值，只

能用其他的方法得到。一旦知道折射率值，我们就可以由下式确定样品的厚度d

d= 墨互 (10)

2(旯。圪：一旯：n。)

其中玎．和咒：是两个相邻干涉极大(或极小)所对应的波长名。和兄：的折射率。去掉

短波长处偏差大的厚度，然后对所得厚度值取平均，为提高所求厚度和折射率的精

确度，利用最基本的干涉公式

2nd=m名 (11)

图3．7 a-SiN薄膜的透射谱

通过修正班的值(m取整数或半整数)来进一步提高厚度和折射率的精度。按照上

述方法我们得到了a．SiN：H样品的厚度和折射率。图3．7是样品NSN 833(NH3／SiH4

一零一扫l^誊一Enc已．L
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=6)透射谱，其中虚线L和丁，分别表示透射极大值和极小值。

表3．1给出了NSN 833样品透射谱中的一些参数和计算得到的样品的厚度和折

射率。

Ⅳ
Z(蛐 互 Z 撑‘ Z 册 d。 雎1

138， 09拇 0fgl7 2．H453 1 290器 2 7蔸599曰 i苫7蛾

1107 0 92碧 0．8155 2．117蹦 1．韶269 25 73110研 1．钉6％

928 0 92丑 08I五 2．13n5 1．如0妇 73l 74％5 3 73231737 10铅18

799 0 92砻 0嗍 2．1嬲 1如276 7443924 3．5 734855丑 l船6酪

加c4 O．922 0．9077 2．1舶il 1．如哪5 757．05弱2 4 738．34718 1．如嫩

629 0．9如 O∞坤 2．14搬 1．9∞∞ 7酾．为754 4j 741．贷119 19197I

5∞ 0 9l豁 0嬲 2．1j12 1．914 76330如2 j 743．206茁 1．9∞，，

，∞ 0，9l瑶 0．7969 2．16534 1．92291 筇2舶l舒 i， 弼．酣4．54 l旦狮2

7粥m 737m

表3．1

按照同样的方法，得到了其他组分的a．SiN：H样品的厚度和折射率，其具体值由

表S3．1给出。从表中可以发现，对于不同的氨气和硅烷流量比，样品的厚度出现明

显的涨落，造成该现象的原因可能是在生长过程中固定硅烷的流量，而改变氨气的

流量，力了把腔内总气压维持在280 mTorr，改变了Ar气的流量，从而改变了氨气

样品编号 NH#SiH,t 厚度(rim) 折射 生长时间(旁 淀积速率(A国

NSN829 0，5 774 2加 铷0 i．43

NSN930 l 684 2．42 5∞0 I．27

l幅N831 2 714 2．11 姗 132

NSN832 4 727 I卵 姗 135

NSNB33 6 737 t90 姗 l弱

螨N828 8 740 1．86 瑚0 137

表3．2

分压和心气分压。在表格最后一列给出了各个样品的淀积速率。样品的折射率随着

NH3／SiH4流量比的增加而增加，从1．86到3．8，这说明了样品中硅氮组分发生了变
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化，比值增加样品中的硅组分减小、氮组分增加。

为了确定不同组分的a-SiN：H样品的光学能隙，需要将透射谱转变成吸收谱。对

透射谱取负对数，ctd=一In T--一In(／／I。)，吸收谱除以样品的厚度就可得到材

料的吸收系数以，根据Tauc公式(ahco)¨2=K(hco—E。)，以(口壳刃)11
2

x寸h co

作图可得一近似直线如下图3．8所示，将此直线外推得到它在横轴上的截距，即可求

得光学能隙E。从图3．8我们可以求出样品NSN828的光学能隙约为3．60eV。利

g

f、
>
9
●

E
3
g
?
C
3

hv(啪

图3．8 (口壳缈)“2与秀国关系图

图3．9折射率、光学带隙与NH3／SiI-h流量比关系

用同样的方法，也求出了其余五个a-SiN样品的光学能隙，图3．9给出了样品折射率、

光学能隙随着NH3／Sill4流量比的变化趋势，从图中可以明显看出随着流量比的增

加，折射率呈递减趋势从3．8降为l。86，而光学能隙随着流量比的增加而增加，从

2．0eV增加为3．6eV。这表明NH3／SiH4流量比越大，样品中中的氮含量越高。

41
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3．4 a-S iNx薄膜光致发光特性

为研究a．SiN：H发光特性，进行了荧光光谱(PL)测量。PL测量在室温下完成，

图3．10不同组分a-SiN光致发光谱

样品的衬底为双抛Si，激光拉曼光谱仪Jobin Yvon Horiba HR800，激发光源为488 nm

的Ar+激光。我们测得的PL光谱集中在红～红外波段。

坌
C
：

皂
8
蚤
。历
C

旦
S
一
乱

图3．1l流量比SiHdNH3=2氮化硅薄膜的发光谱和高斯拟合

图3．10给出了不同组分非晶氮化硅薄膜的室温光致发光谱。我们可以看到组分

不同，发光谱形明显不同，发光峰位不同，强度不同。图3．1l给出了NSN829样品

的荧光光谱。PL谱上展现出一个比较宽的荧光峰，明显呈现双峰结构，为了进一步

研究荧光特性，我们尝试对图3．“所示的荧光谱进行高斯拟合，高斯拟合的效果在

图3．1l中以虚线表示。我们发现该样品的荧光谱可以很好地用两个分别位于675 nm
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和750 nm的高斯波形来拟合。半高宽(FWHM)分别为47nm和92rim；文献[21】

中认为a．SiN。中存在两种物相：纯硅相和氮化硅相，在原始淀积的样品中并没有观

测到发光，经过高温退火后，发光峰在675nm附近，作者把该发光峰归结为氮化硅

中小的硅团簇发光。但是不同的是我们的原始样品就发光，并且表现出明显的双峰

结构，随着氮组分的增加，表现出同时朝短波方向移动。由于非晶氮化硅体系比较

复杂，其发光机制仍然存在非常大的争议，确切的机制仍不清楚。对于氮化硅的

岔
C
了

d

8
X
毫=
们
C

旦
三
J
12．

3．12(a)流量比SiH,dNH3=1氮化硅薄膜的发光谱和高斯拟合

岔
C
了

e
∞’_

参
。历
C

旦
三
一
山

3．12(b)流量比SiH4／NH3=1／2氮化硅薄膜的发光谱和高斯拟合
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发光机制存在如下的观点：1．氮化硅的发光来自于其中的缺陷态的发光；2．带

间复合发光；3．氮化硅中硅团簇的发光；4．同时存在上面两种以上的发光机制。

还有文献报道了与氧有关的发光机制存在。在我们的样品中，观测到两个发光峰，

因此我们初步认为存在两种发光机制，短波长发光峰与硅的团簇有关，长波长发光

峰与氮化硅中的缺陷有关。图3．12给出了其他组分的非晶氮化硅的光致发光谱，并

对其进行了高斯拟合。

；窨
e-'

3

电
8

誊
∞
C

旦
三
一
乱

3．12(c)流量比SiIh／NH3=1／4氮化硅薄膜的发光谱和高斯拟合

岔
e-

j

皂
∞
’-，

圣
‘历
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旦
三
一J

正

Wavelength(nm)

3．12(d)流量比SiHdNH3=I／6氮化硅薄膜的发光谱和高斯拟合

3．5本章小结

采用PECVD的方法制备了不同组分的非晶氮化硅薄膜，我们通过控制硅烷和氨气

的流量比获得不同光学常数的薄膜，利用透射谱获得了非晶氮化硅薄膜的折射率、
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光学带隙，厚度，吸收系数等光学参数，这些参数是我们制备氮化硅光学微腔的所

必需的。我们也测量了薄膜的发光性质，发现组分不同，他们的光致发光特性明显

不同，即发光谱形，峰位，强度不同，当氮的含量增加时，发光峰发生蓝移，强度

也由弱变强，然后再变弱。
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第四章硅基一维微腔中a-SiNx薄膜和nc—Si

量子点的发光特性

4．1引言

把光功能元件集成在硅微电子上是材料研究最具挑战的课题。长久以来硅被认

为不适合光电子应用，因为间接带隙的特征使发光效率很低，极大地阻碍了光电集

成器件的发展和应用。在过去的几十年来，科研工作者致力于不同的方法去克服硅

的这种缺点。多孔硅强的可见光发射【l】的发现激起了对低维硅系统和它们的发光性

质的研究。Pavcsi[2】小组利用离子注入到超纯的的石英衬底或生长在S许寸底上的

Si02，然后通过热退火制备镶嵌在Si02中的硅纳米晶。强的光致发光，峰位在800nm

被观测到。采用变条带的方法获得了lOOcm。的光增益，其增益值可，．与-III．V族半导体

量子点的增益值相比拟，然而纳米硅大的尺寸分布仍旧是是阻碍发光效率提高的一

个关键问题。Si／宽带隙绝缘体，尤其是Si／Si02超晶格也受到的广泛的关注。

Lockwood[3]d,组研究了Si／Si02超晶格的发光特性，并观察到PL的量子限制效应。

最近的发现表明硅纳米晶具有光增益[2，4】，但是仍存在许多问题，这极大阻碍

了纳米硅在硅基光电子器件方面的应用。因为光谱的线宽较大，方向性不高，低的

发光效率和较低的光提取效率，使得制备硅材料发光器件非常困难。

除了上面所述的通过能带工程的方法来改善硅的发光特性，另一重要的途径是

利用微腔[5．14]或光子晶体[15】。光学微腔是研究光与物质相互作用最基本的工具。

它通过改变周围电磁场的分布，从而改变电磁跃迁几率。微腔能够修饰光发射的线

宽和空间分布，及辐射体辐射寿命等。

在本章中我们从光子晶体的角度设计了一维限制光学微腔，利用传输矩阵的方法

计算了一维光子晶体DBRs的反射率和透射率，微腔的透射率和反射率，及其光子

带隙，缺陷态方向的依赖性。我们采用了PECVD方法制备的全SIN材料的一维光子

晶体微腔，剖面透射电子显微镜照片表明样品的厚度控制良好，层间的界面清晰，

陡峭，平直。透射谱上可以看到光子晶体的带隙以及带隙中的缺陷态一腔共振态。微

腔的光致发光谱中腔共振峰与透射谱中的透射极大位置相同，说明我们的微腔实现
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了选模作用，对比有源层的光致发光谱，我们获得了光致发光强度增强两个数量级，

和光谱线宽减小到几个纳米。我们也把PECVD生长结合激光晶化方法制备的

11C．Si／a-SiN超晶格嵌入到光子晶体微腔中，也达到了光谱的增强和谱的纯化。

4．2硅基DBRs和微腔的制备

我们的微腔样品是由不同组分的非晶氮化硅材料制备，非晶氮化硅由等离子体

增强化学气相淀积方法生长。非晶氮化硅薄膜通过分解硅烷，氨气和Ar的混合气体，

其中Ar在混合气体中起到辅助辉光放电和维持总气压恒定的目的及减小淀积速率的

目的，以便更好地控制薄膜的厚度。为了确定非晶氮化硅的生长速率和光学参数与

NHH／SiH4流量比的关系，六种流量比的混合气体被用来制备不同组分的非晶氮化硅

材料。样品分别淀积在Coming 7059玻璃衬底，Si和石英衬底上，在生长过程中，衬

底被加热N2500C，淀积功率30W，腔的总气压维持在280mTorr。在制备不同组分氮

化硅薄膜过程中，改变氨气的流量，而固定硅烷的流量为6seem，通过调节Ar的流量

图4．1折射率、光学带隙与气体流量比的关系

使腔总气压维持在280 mTorr。透射谱和吸收谱被用来确定非晶氮化硅薄膜的光学常

数，如表格3．1所示。图4．1中给出折射率、光学带隙与气体流量比的关系曲线，实心

和空心圆分别代表光学带隙和折射率的实验值，我们分别用实线和虚线拟合了实验

数据。随着N含量的增多，光学带隙增加，而折射率降低。考虑到明显的折射率差和

低吸收系数，我们采用了0．5和8的流量比制备一维光子晶体DBRs。在生长的过程中，
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反应气体在这两个流量比之间周期性改变，获得一维光子晶体调制结构。为了获得

陡峭的界面和需要的化学组分，在改变气体组分的过程中，反应气体在反应腔中的

滞留时间远低于予层的生长时间。包含742腔长有源层对称的上下6_124期DBRs的微腔

生长条件与光子晶体分布布擅格反射镜条件相同。洋细的参数如表格1所示，

如图4 2左圈为我们微腕样品的不意罔，南小刷组分的氮化硅薄膜构成。为了得

到徽腔样品多层结构的界面陡峭程度，平整度，及其子层的厚度，对样品进行了剖

面TEM分析，所示，从图中可以看出照片中子层界面陡峭、清晰、平直。中川最厚

的为有源层，颜色深，厚度最薄的为DBRs高折射率子层，另一较厚的颜色浅的为

DBRs低折射率子层。各予层的厚度均匀一致，从电镜照片中我们口丁以计算出各联的

厚度，计算结果与所设计的厚度柑同。

一维微腔示意图 微腑样品剖面TEM照片

圈4 z馓腔样品不意图和削面T￡lIj能片

4．3 DBRs和一维微腔的透射谱分析

使用Perkin-Elmer Lambda 900分光光度计测枯丁牛长的6周期光子晶体布拉格

反射镜的透射谱，测量叫光垂直于反射镜的生长方向。图4．3为所测到的6周期光子

晶体的透射i监，从者t”我们能看到在700am左有有一透射较小的宽的低谷，大约

250nm宽，该范围就是光于晶体的禁带，因为短波长村料的吸收较_人，左边的透射

峰衰减很快。在禁带内屉低透射率可达到3％。
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图4．3 6周期DBRs样品透射谱

我们测量了包含有源层和上下6周期DBRs、对称的微腔样品的透射谱，谱中一

宽的，低透射率的区域是一维光子晶体的禁带，在禁带中710nm左右有一透射共振

峰，该峰对应光子晶体微腔的腔共振态，该透射峰的透射率约为37．5％，如图4．4所

示。
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图4．4微腔样品透射潜

4．4一维微腔中SiNX薄膜的光发射特性

使用JY HR800背散射微区拉曼光谱仪测量我们的光子晶体微腔样品，采用

488nmA，激光器激发样品，激发和探测沿着垂直样品表面方向，通过同一透镜聚焦

激发光和接受发射光。激发光被聚焦成约为3微米直径的光斑，激光器的输出功率

为25mW，达到样品上的功率约为2．5mW。如图3．10是微腔样品的透射谱和PL谱，

实线表示PL谱，在谱中有一尖锐的窄的发光峰位于710nm左右，该位置是微腔的
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共振模式。虚线代表微腔的透射谱，微腔的共振PL峰与透射谱中的共振透射极小位

置基本上一致。在PL共振峰两侧有两个强度较小的发光峰，从透射谱中知道，它们

对应于光子晶体带边，由于光子晶体带边具有很高的态密度，因此发光较强，对于

短波长一侧的发光峰，结构对该波长的光吸收要大于长波长侧对光的吸收，因此左

‘富
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皇
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ill=

图4．5微腔样品透射谱和光致发光谱

边的峰弱，而右边的强。因为带隙中的光子态密度很低，非晶氮化硅有源层的发光

被有效的抑制。腔模式处高的态密度，导致该波长的发光共振增强。从PL谱中，可

以得到腔模的线宽△扣ll nm。为了说明微腔对有源层发光的增强效应，我们把没有

嵌入到微腔的№厚有源层和嵌入到微腔的k／2厚有源层的光致发光谱进行了比较，

蚕
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图4．6微腔和有源层的光致发光谱

如图4．1 l所示，虚线代表有源层的光致发光谱，其强度乘以50，而实线代表微腔中有

源层的光致发光谱，两者比较可知，微腔导致了有源层发光强度增加近两个数量级，

光谱的纯度得到很大提高，由200nm变为Ilnm的线宽。因而微腔效应在我们的样品

中主要体现在两个方面：增强发光强度；使光谱线宽变窄。强度的增强与线宽窄化
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是相互关联的，因为光子晶体抑制了其他波长的辐射跃迁，从而导致共振模式的增

强。

在拉曼光谱仪上，我们还通过转动样品，测量腔共振模式的角分辨发光谱，由

于仪器是背散射配置，激发激光和光发射的探测通过沿着相同的方向，即激发的方

位角等于接收的方位角。我们可以看到光致发光谱中腔共振模式强度和线宽发生明

显的变化，同时发光峰的位置朝短波方向移动。图4．7是不同角度时的光致发光谱，

在00时，共振峰的强度最强，线宽最窄，100时强度减弱，线宽增加。200时强度进一

步减弱，线宽也进一步增加。达到300时强度最弱。因为一维光子晶体微腔仅在周期

排列的方向提供限制，而其他两个方向是自由的，不受限制。其他方向上模式的光

场在此结构中是不稳定的，会造成光损失，导致腔品质因子的降低，因而使得共振

峰线宽的增加和强度的降低。图4．8中给出了不同角度时腔共振发光峰的位置，图中

明显看出随着角度的增加共振峰朝短波方向移动，从00时的746nm蓝移到300时的

726nm，蓝移了20nm。图4．9中给出了共振峰强度、线宽随着角度的变化，强度随着

角度的增大而降低，基本上呈线性变化趋势，而线宽则先增加，然后减小，我们认

为可能是全反射造成一部分光发射无法被透镜收集到的缘故。

Wavelength(nm)

图4．7不同收集(激发)角微腔的光致发光谱
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Detecting Angle(o)

图4．8微腔的共振峰位置随角度的变化

geteoting An—e 8('

图4．9微腔的共振峰强度，线宽随角度的变化

霉
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(a) (b)

我们用传输矩阵方法计算了微腔的反射谱和透射谱随着角度的变化趋势，与本

征光子晶体相同，随角度的增加，带隙发生蓝移，并且随着角度增加蓝移加快，同

^总1．§．q咐一xl_协岳笆一)I矗∞l一厶
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时光子晶体带隙的宽度也是逐渐减小，而反射极大和透射极小基本上保持不变。在

带隙中腔共振态随着角度的增加，共振态朝短波方向移动，并且角度增大，移动加

快。而变化角度时，谱中腔共振态的线宽和透射或反射值并没有发生变化，如图4．10

所示。在图4．11给出了腔共振波长随着角度的变化趋势图，从图中可以明显看出随

角度增加，腔共振波长朝短波蓝移。结果与测量结果一致。

(C) (d)

图4．10光子晶体微腔反射谱和透射谱随角度的变化

Angle(。)

图4．1l共振波长随角度的变化

4．5一维微腔中nc-Si量子点的光发射特性

我们采用PECVD方法制备的a．Si，a．SiN：超晶格，然后利用激光器辐照原始淀

积的样品，晶化a-Si层制备nc．Si／a．SiN2超晶格。实验中我们使用KrF准分子脉冲

一Ec～c_口c∞一o>m^『，_cmco∞m叱
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激光器(puIsed excimer laser)作为激光光源，激光器型号为COMPLEX一200。其波长五

=248nm，脉冲时延30ns。KrF准分子脉冲激光器与Ar+连续激光器相比有很多优点；

首先，准分子脉冲激光位于紫外光区，波长短，易被薄膜材料吸收，衬底吸收的能

图4．12激光晶化实验的改进装置图

量很小，并且其能量密度高，可使薄膜表面达到很高温度。其次该方法可方便地实

现大面积曝光：由于曝光时间极短(几十ns)，几乎不受机械振动的影响；而且脉冲激

光相干性好，可作为很好的干涉结晶的光源，实验光路图如图4．12所示。生长氮化

硅子层时，氨气和硅烷的流量比是40sccm／5sccm，a．Si子层厚度为4nm，a．SiN子层

厚度为6nm，周期为11．5，两侧用a．SiN覆盖，整个结构构成二分之一波长微腔的有

源层，248nm KrF准分子激光器辐照，形成nc．Si／a．SiN,超晶格，其中激光光斑为

2mm乘4mm，功率22mJ。利用激光拉曼谱和剖面TEM对样品中的微观结构进行了

研究。

图4．13给出了原始淀积样品和激光晶化后样品的拉曼谱。在原始淀积样品的拉

曼谱上有一较宽位置在475 cm。1峰，这是a．Si多层结构的TO声子散射造成的，然而

经过激光退火后，在517 cmo处有一窄的峰，这是nc．Si的TO声子模，在短波数侧

较宽的峰表明结构中形成了nc．Si，同时也存在非晶相a．Si。根据拉曼谱我们可以估

算出nc-Si的尺寸约为4nm，接近于我们所设计的a．Si子层的厚度。
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4 13澈光晶化前后超品格样碥的拉壁谱

豳霞黼戮

罔4 14是激光品化后样品的剖面TEM照片，从照片中我们可以看到明显的品格

像，说明生成了n．sj，与拉曼观测的结构一致。我们还可看到品化后，界【面仍⋯保持

’r坦，陡峭，而且晶化后a—SiNz没有发生明显的变化。我们也研究rj‰学微腔对nc．Si

／a-SiN：超晶格的光致发光谱调制作用，nc．Si／a-Sil、4：超晶格是采用PECVD方法制备

的a．Si／a-sjN。超晶格，然后利用248nmKrF准分子激光器品化原始淀积的样品，晶化

a．s幄制备／lc．Si／a-SiN：超品格。利用激光拉曼礴和削面TEM对样鼎中的微观结构进

行了研究。幽4 14是激光晶化后样品的削面TEM照片，从照片中我们可以看到明丝的

品格像，说明生成：no·Si．与拉曼观测的结构一致。我们还可看到品化后．界佩仍

旧保持、F坦，陡峭，而且晶化后a-SiN般有发q一明硅的变化。
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4．15具有微腔和没有微腔有源层的光致发光谱

我们把nc．Si／a．SiN：超晶格放入到微腔中，测量了光致发光谱，如图4．15所示，

具有明显噪声信号的谱线是rio．Si／a．SiN：超晶格的PL谱，这表明发光强度很弱，在

700nm处有一个较宽的发光峰，约为150nm。当nc．Si／a．SiN：超晶格嵌入到微腔中，

PL谱发生了明显的变化，在725nm处有一个很窄的，线宽约为△九=5 nm，很强的

发光峰，其强度除以50，与单个有源层相比增强了近两个数量级，线宽也由150nm

变为5nm。其原因是光子晶体微腔对腔共振处辐射跃迁的增强和处于禁带内的光辐

射跃迁被抑制，从而导致我们观察的光谱的增强和线宽的减小。

4．6本章小结

采用了PECVD方法制备了一维光子晶体微腔，剖面TEM照片表明样品具有平

直，清晰，陡峭的界面，各子层的厚度基本上与设计厚度相同。透射光谱中可以看

到有一个透射极大的共振峰，是微腔的共振模式。利用光子晶体微腔效应：增强共

振模式的光辐射跃迁，抑制位于带隙中光辐射跃迁，我们获得a．SiN发光层和nc．Si／

小SiN。超晶格材料光致发光强度增加近两个数量级和发光谱线宽缩窄到几个纳米，提

高了谱的纯度。
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4．15具有微腔和没有微腔有源层的光致发光谱

我们把nc．Si／a．SiN：超晶格放入到微腔中，测量了光致发光谱，如图4．15所示，

具有明显噪声信号的谱线是rio．Si／a．SiN：超晶格的PL谱，这表明发光强度很弱，在

700nm处有一个较宽的发光峰，约为150nm。当nc．Si／a．SiN：超晶格嵌入到微腔中，

PL谱发生了明显的变化，在725nm处有一个很窄的，线宽约为△九=5 nm，很强的

发光峰，其强度除以50，与单个有源层相比增强了近两个数量级，线宽也由150nm

变为5nm。其原因是光子晶体微腔对腔共振处辐射跃迁的增强和处于禁带内的光辐

射跃迁被抑制，从而导致我们观察的光谱的增强和线宽的减小。

4．6本章小结

采用了PECVD方法制备了一维光子晶体微腔，剖面TEM照片表明样品具有平

直，清晰，陡峭的界面，各子层的厚度基本上与设计厚度相同。透射光谱中可以看

到有一个透射极大的共振峰，是微腔的共振模式。利用光子晶体微腔效应：增强共

振模式的光辐射跃迁，抑制位于带隙中光辐射跃迁，我们获得a．SiN发光层和nc．Si／

小SiN。超晶格材料光致发光强度增加近两个数量级和发光谱线宽缩窄到几个纳米，提

高了谱的纯度。
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第五章利用“共形生长”技术研究光学微腔

的横向限制效应

5．1引言

光学徽腔是指至少在一个方向上腔尺寸小至与i普振腔光波波长相比拟的光学靖

振腔。微腔刘光的限制引起了光子态密度(或模式密度)的再分布，按照微腔对光限

制的维度可分为维，一．维和i维限制光学微腔如腔距离为被K骨级的、r行、r而腔

称为一维(ID)限制微腔脏。三个方向都为波长量级的腔称为三维限

a维限制馓腔

餐图曰圉
蹦5．2 b高维限制微腔示意图

制微腔(3D)。罔5 2中给出r几利一不同维度的傲腔。罔5 2 b中是得到最为详堪研究的
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一种结构简单，易于制备的一维限f磊iJF-P腔，该结构已被成功应用于竖直腔面发射激

光器(VCSEL)，共振微腔发光二极管，共振增强光探测器，传感器以及用于腔对

自发辐射的修饰，光与物质的强耦合效应等基础物理问题的研究。

光子晶体微腔具有非常小的模式体积和高的品质因子，近年来受到广泛的关注。

国际上已有基于平板光子晶体微腔激光，发光二极管等有源器件的报道，在物理基

础方面的研究也取得了重要的进展，在光子晶体微腔中观察到了光与物质的强耦合

现象。这些进展的取得得益于当今微电子纳电子加工工艺的迅猛发展。图5．2b中微柱

微腔和微盘微腔作为两种典型的微腔结构，同样吸引了科学家和工程师的注意力，

尤其是微柱微腔以其制作简单，具有极大的理论研究价值和实际应用前景。

生长和纳米加工技术的迅速发展使得制备低维量子结构成为可能，此结构可以

很好地控制电子态和光子态。光学微腔被认为是这种进步的重要产物之一[1，2]。

因为它们在基础物理研究和实际应用巨大潜力，光学微腔受到广泛而深入的研究，

尤其是III．V半导体材料微腔。光与电子跃迁的强耦合作用导致了显著的激子一光子

相互作用效应[3，4]，在光学微腔中实现了自发辐射的增强和抑制[5．8]。利用三维

限制微腔可获得非常高的自发辐射耦合因子[9]，从而实现高效微腔发光二极管和零

阈值激光器[10]。在低阈值微盘激光器观测到高阶耳语廊模式的激射[11]，侧向限

制面发射激光器的高阶横向限制模式的激射[12]等。

近年来，国际上研究了侧向限制半导体微腔，光谱中观测到离散的三维横向限

制模式，其中竖直方向的限制由DBRs提供，刻蚀柱的侧壁全内反射提供横向限制

[13．173。在这些结构中发射体的自发辐射被耦合到完全分立的限制模式，呈现出有

趣的现象，如柱形微腔中量子点寿命的降低[16]和方形微柱微腔中量子阱激子寿命

的减小[14]。在强耦合情况下，量子阱激子与零维光子模式的相互作用，激子极化

极元呈现出反交叉的色散关系和拉比振荡行为[15，17]。

但是侧向限制微腔仍存在一些问题，如微盘微腔，微环微腔，微柱微腔等利用

侧壁与空气界面全内反射提供三维限制，对于不满足全内反射的光会从侧壁的各个

方向传播出去，而且粗糙的侧壁会引起光的散射损失，在刻蚀过程中会在侧壁引入

缺陷，如悬挂键会充当非辐射复合中心，导致有源材料发光效率的降低[18]。

本章中我们采用了共形淀积的方法[19．21]制备3"-维限制和准三维限制微腔，

60
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与微柞微腔纵向DBRs光限制和侧壁全内反射的横向限制不同，，}形淀积使我们的

维周期长条结构的项部，侧壁和底部同时生长了上下DBRs和腔有源层，长条项

柙的多层结构为我们需要的微腔部分，靠纵向的DBRs承I侧曲的DBRs提供二维限

制，沿着长条一向没有限制．对于该力向．我们可以把此结构构成横向D13Rs限制

的一维脊形波导。二维孔阵列衬底上共形生长的样品，纵向和横向的DBRs构成了

准三维限制微腔。

川光学显微镜和扫描电子显微镜对样品的表面形貌进行了表征，给出了共形生

长的直接证据，剖面透剁电子箍微镜进一步证明r共形生长的发生。为了研究这两

利，微结构模式和对光致发光潜的修饰．我们测量它们的发光i普，在光潜上现r一系

列分立的发光峰。这明显不同于位限制平板微腔的情况。为证明这些分立的共振

峰米源十横向跟制我们提出了改娈收集半角的方法，直接证明了它自J米冉丁横向限

制。

5．2共形生长技术制备光学微腔

样r昆的制备包括衬底图形的制备和PECVD淀积两部分，我们制作了两种不吲类

型的图形衬底，一种是周期,YJ 2微水的条梢闭形，条宽约为0 8微米，槽深0．6微米：

男种是两维嘲孔阵列，周划为2微米，孔的直径约为l 2微米，深0．6微米。通过

光剿和反应离子刻蚀制蔷，枉此小作详细的介绍，详细的过程在第血章给出，在此

仅仅给出PECVD淀积过程。罔5 3a为罔形村底的示意图，b图是井形牛长示意闻，

其中较厚的蓝色的为有源层，红绿色表小不H折射牢的DBRs了层。横川哏制由侧

壁上的DBRs提供。

5 3a图形村底 5 3b扯形淀秘

制各好的图形衬底按照标准的滴沈步骤进行清洗，绎烘干后敢入PECVD系统中

进行样品的淀积。我们的微腔样品是基丁全硅基非品氰化硅(舢SiN)材料制备而成，
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非晶氮化硅由氨气(NH3)和硅烷(SiI-h)与氩气(Ar)的混合气体在高功率射频信

号的作用下分解，其中Ar在混合气体中起到辅助辉光放电和维持总气压不变，通过

改变混合气体的流量比肛NH3／SiH4来得到不同组分的氮化硅材料。从而获得具有

不同折射率的薄膜材料，用来制备DBRs的调制结构和发光较强的氮化硅有源层。

在淀积薄膜的过程中，为了获得质量较好的薄膜，衬底温度保持在250 oC，所用的

射频功率是30W。我们发现通过改变薄膜中的N／Si百分比，相应的光学带隙，吸收

系数以及折射率都会改变。光学带隙与吸收系数相联系，它们决定了吸收光的波长

和对光吸收的强弱，这是制备光学微腔的DBRs所必需考虑的，光学带隙决定了腔

共振波长的短波长极限，吸收要尽可能小，以提高腔的品质因子。而对于有源层，

则希望有强的吸收系数，因强的吸收会有强的光发射。两种材料的折射率差确定了

禁带的宽度和获得一定反射率所需的DBRs的周期数。我们希望材料的折射率要尽

可能的大，这样较少的DBRs周期数就可获得很高的反射率，而对于不同组分的氮

化硅材料，折射率大意味着一种材料含较多的硅，另一种含很少的硅，含硅太多吸

收就大，因此必须对折射率和吸收合理选择，以得到较高的腔品质因子。

我们的微腔样品有两个具有6周期上下DBRs及它们之间1／2波长的腔构成。

DBRs由两种高低折射率材料交替排列构成，其中它们的折射率分别为2．8和1．9，

所用的氨气和硅烷混合气体的比例是0．5和8。有源层材料所用气体比例为2，折射

率为2．1。我们设计微腔的纵向共振能量约为1．6leV，表5．1给出了微腔材料的详细

的参数。

Refraet如i～dex Ef．fective Tl瞌ckmss Olo血algap

^14 a．SiHc 19 93rim 3．8eV

M4旺-Sih3r 2．8 63rim 2DeV

A／2 a．Si№ 2．1 169rim 2．5eV

表5．1微腔材料的参数

图5．4为有源层光致发光谱，在1．77eV附近有一较宽的发光峰，发光峰的线宽

约为0．32eV。该发光层与微腔中的有源层相同，即组分相同，厚度也一样。这样做

的目的是为了同微腔的发光谱相比较，从中可以看到微腔对有源层光致发光的调制

作用。
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pholon Enemy(eV)

田5．4177nm厚有源层PL谱

使用OLYMPUS BX5】M光学疆微镜、原子力显微镜和PHILIPS XL30扫抽电子

显微镜圳察生长之||订的图形衬底的表面形貌和生长后的形貌。幽5 5a图足没有生长

微腔样品之前一维周期结构的光学显微镜照片，其放大倍数是1000倍。b图足其原

了力显微镜照片，从图中可以看到一维周期结构的周期长度约为2微米，长条宽度

约为0．8微米，深度为O 6微米左右，该周期结构具有良好的周期性，长条侧壁比较

光滑，陡直，这是观察PL共振0嗥分裂所必需其各的条件。固为光滑的侧带可使腔具

有很高的横向限制品质因子。粗糙的侧壁会导致光的散射损失，会引起分裂峰的展

宽，甚至使分裂消失。c图是同一衬底的扫描电子硅微镜照片，比较a和c图可发现

条槽线度比例不同，这是因为光学显微镜分辨率鞍低，或调焦没有严格调准，导致

光学显微镜照片火真。d图是生长在图形衬底上的样品的SEM表面形貌图，町以看

到样品的表面非常粗糙，像竹节似的，

㈣mⅢ』
a1D翻』口村底光学显微镜照H blD图形村底原子力盟礅镜照』1
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㈣
飘
d ID共形生长样品描电子显微镜照片

圈5 5 Id周期结椅生长前后显微照片

这是由于眭条图形衬底的侧壁像锯齿似粗糙不平，侧壁生长使槽基本上变为～

条条狡缝从幽中可以量出长条的宽度约为2微米。由1‘侧壁粗糙不平，导致光的放

射严重，从PL潜上没有看到一系列分立的共振峰．即没有因为横向限制导致腔模式

的分裂。而对于侧壁比较光滑的样品，我们的确观察10腔模式的分裂，因此侧避的

粗糙程度对于刘于模式的分裂起着非常重要的作用。

图5．6给出了我们的具有二维圆孔阵列衬底的样品生长前后的显微照片，a图是

放人倍数为1000倍的光学显微镜照片．照片中颜色较深的为圆孔：b罔为原子力显

微镜照片．图片中可明疆看出村底表面比较光滑，孔侧壁的相对比较陡直，相对村

底表血较粗糙，根据照片，孔的周期为2微米，孔的半径为0 7微米．深度约为0．6

微米。c图是生长后样舳的SEM显微镜照片，相对于一维周期结构上生长的样品表

面，二维样品表面很光滑，这与二维图形衬底的表面光滑有关。与衬底相同的是生

长样品后图形的周期K度没有改变，仍旧是2微米，不同的是孔的直径变小了，这

表明沿着孔的侧壁发生了生长，在孔的边缘．多层膜样品发生了弯曲，井向孔中延
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伸。d图为足沿样与样品j：2=线方向80度视角观察的SEM照H，凶为重力的作用，使

得样品肯较小的滑动．导致照片中的目彤发生了变形，从照片中，我们明屁发现样

品的侧壁肓生长发生，井H侧壁被很好地钝化，表I自J比较光滑。

‘④攀霉q
豁澎r渤举
渺姑攀q

碜罐幽瓣举潮蛳4罐锄攀。4
氅国够潮参适眵
镒-{i黼逝秘 q

随置■龋■函_
a 2d周期结构光学显徽镜照H b 2d周期结构原丁力艋微镜照H

c 2d删期结构打拙电于娃微镜腻¨d 2d牛K样品描电了显微镜照¨

幽5．6 Id周{*结构生K_l“后丑微照片

j‘面的显微镜照片仅仅给出了‘}长样品表而形貌．我们对于样品的多层结构之

问的界面情况，尤其是沿侧壁生长的DBRs和有源层的结构仍然一无所知。这些内

部信息的获得须借助于剖面透射电子丝微技术。

罔5 7给出厂淀积在图形衬底L的氮化硅二维、准三维光学微腔剖面TEM照片，

从幽中可以看到氯化硅多层结构包裹在图形I-_，形状10村底图形形似，而且在每处

薄膜厚度均匀一致，表明了共形生长的存在。a图是生长在一维条形结构上的一维限

制微腔，6周划的上下DBRs和有源层可从幽巾明显区别出来，嵌在上F DBRs之间

有源层的厚度是I 77nm。微脏的多层结构与衬底罔形有着H月屁的相似性，J亡其是最

初生眭的几层薄膜，这说明通过共形牛睦的方法来制备纵向和横向限制是切实可行
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的。在囤a一1，由于长条的高度不大，因此侧壁生长的可为有源层提供横向限制DBRs

周期数很少，要获得足够大的横向限制．要求图形的高度足够太．基奉上等于整个

多层膜的I胆厚度是图形的最佳商度。

罔5 7 b中为孔之间‘r台l：的微腔部分，存罔片中较厚的仃源层．1脚期底部

DBRs和两个周期的项啬【f DBRs可从TEM-l，明显区别出束。jr台的-I，问区域．柞品

仍旧保持平板微脏的特征，但是在孔的边缘，微腔发生丁变形，井延伸到孔中。c罔

c|J为孔中部分样品的剖而TEM照片，在孔中我们可咀看到两个几乎陡直的DBRs，

它们充当棚邻的微腔的反射镜。因此耍获得大的横向限制，必须耍求幽形陡直的侧

壁，和足够的搿度。

a一维微腔削面电了显馓镜照片 b准=维触腔孔之划8Ⅱ分削面电了轻微镥*⋯

c准=维微腔孔中部分剖面电子锓础镜照H

图5 7二维、准二二维馓腔gⅡ而电子显礅镜照片

_蕊
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5．3横向限制微腔光发射特性研究

在第三章中，一维掺杂光子晶体形成了一维限制F．P微腔，腔模式表现出明显的

角度依赖性，即腔共振模式随着探测角度的增加发生蓝移。因此根据腔模式的角分

布特征，把它们定义为on．axis腔模和off-axis腔模。在以前的报道qb[22，23]，对

于Orl．axis腔模的研究较多，而off-axis腔模的影响经常被忽略。对于量子点和分子，

也许这是恰当的，因为他们的线宽非常窄。但是一些固态材料作为微腔的有源层，

发射线宽很大，必须考虑off-axis腔模的影响。

为了理解光场的的空间分布，我们定性地描述微腔的模式结构。微腔的色散关

系可以表示为or(七，口)+m口(七，p)+4①c(七，p)=2m。巧，其中①7’(七，口)，①占(尼，护)和

①r(七，口)代表与上下DBRs和有源层有关的相移。为了简化上面的关系是也可表示为

2kLcos(O)=2m。刀，m代表腔模阶数，￡是有效腔长。公式变形为2囊：三=2m。／t"，z

轴是样品表面法线方向。该公式的物理意义是波矢的Z分量满足上述关系式的为腔

模。该表达式有两个方面的含义：波矢l石l确定的情况下，传播方向可以为任意中方

向，只要满足腔色散关系，它们为腔共振模，用(以，玎)。表示。其中刀取l到m。之间

的整数。腔模(O，玎)I是on．axis共振腔模，而其他的是off-axis共振腔模．图5．8(a)

给出了腔模在波

一一一／7
(。二二二：二二。一

。??<一．ij
‘～～、～．～

銎．^／／／
～～’～、。

．一一／，／

《二≤二：。

，一77‘
‘～～一～．．

《：≤j：：’

一(二：二二，一一一一。’7
、～，、，．

K¨ Airy KH

5．8波矢空间中腔模和理想l拘Airy函数

矢空间的分布和Airy函数， 其中只，以和岛表示不同off-axis腔模的传播方向。

67



南京大学博士学位论文 陈三 硅基三维微腔的光发射与光调制

色散关系另一种含义是： 刀确定的情况下，波矢满足色散关系的模式为腔模，用

(p，七)。来表示，p的取值范围为【O，7『／2)．5．8(b)，给出了连续off-axis模的空间分布。

对于(吃，门)。模，沿着微腔法线方向收集光发射信号，如果收集半角较小时，很少的

off-axis模被收集，当增大收集半角时，被收集的off-axis模增加，这仅仅会增强腔

共振模的强度，而不会展宽共振峰的线宽，因为这些模具有相同的频率。 而对于连

续off-axis modes(0，七)。，收集半角增大，这些模式会造成共振峰的展宽。如单纵模

微腔，就属于第二种情况。

对于一维光子晶体微腔，纵向限制导致纵向波矢k的量子化，横向是自由的，

因而横向平面内波矢分量‰可连续取值。一维光子晶体微腔共振模式能量可表示为

[26，27】：

Eph=等厢珥 ㈩

其中ko=2tin／20为微腔纵向共振模波矢量。通过利用不同数值孔径的透镜，改变收

集半角，测量了一维微腔光致发光谱。首先我们使用了较小数值孔径0．25(相应的收

集半角为14．50)的透镜接收微腔的光发射信号，得到如图5．9种黑线所示的PL谱，图

中的两侧对称的发光峰是腔共振峰；然后变换数值孔径为0．5(收集半角为300)的透

镜探测，PL谱如图5．9种红色的曲线所示，发光峰仍旧呈现出单峰特征，同小的收集

o
3

色
8
备
。历
C

卫
三

一正

Photon Energy(啪

5．9用不同收集半角得到的光致发光谱
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半角得到的PL谱相比，共振峰不在对称，在高能量侧被展宽了，这是因为收集

半角的增加导致更多的off-axis模被收集，即具有更大平面内波矢l k—I．1的模被收集，

这些模式具有更高的能量，因此PL谱在高能量侧被展宽。进一步增大数值孔径0．9

(收集半角为650)，共振峰在高能量一侧进一步展宽。

我们的二维限制和三维限制微腔，将导致平面内沿限制方向的某些波矢‰量子

化，不同于横向自由的一维光子晶体微腔平面内波矢klI可连续取值，而限制将使波

kI．取一系列分立的值，这将在光谱上出现一系列分立的共振峰，改变收集半角将

引起共振峰数目的变化。明显不同于一维限制的单峰结构。．

横向限制微腔的腔共振能量可以表示为如下关系式[24，25】：

Eph-"鲁厢可可 ㈨

其中ko=2nn／20表示竖直腔的波矢量，量子化的波矢量分量k，和ky取下面离散

的数值

k础=(所训+1)等 (3)
J_，

这里三是横向限制尺寸。我们用符号肠。∥∥，来定量的描述这些光学限制模式，m：为

纵向量子数，所t，=0，l，2⋯为横向量子数，每个量子数代表该方向出现电场波节的

数目。利用上面的限制模式能量的表达式和横向限制尺寸，就可确定模式的能量位

置，及其对应的模式。

我们测量了生长在一维周期条槽结构上的共形生长的二维限制微腔光致发光

谱，长条的侧壁DBRs提供横向限制，沿着长条方向是自由的，因此是二维限制微腔。

我们首先采用大的数值孔径的透镜收集光发射信号，如图5．10绿色曲线所示，PL谱

上出现了三个分立的共振峰，我们认为这是横向限制导致的共振峰的分裂，为了验

证该结论，采用较小数值孔径的透镜，发现最高能量的共振峰消失了，再进一步减

小透镜的数值孔径，结果次高能量的发光峰消失了，这些共振峰表现出明显的角度

依赖性，如图中红色和黑色曲线所示。共振峰的消失是因为采用较小数值孔径的透

镜相当于对谱进行了空间滤波，没有收集高阶限制模式，这直接证明了分立峰是由



南京大学博士学位论文 陈三 硅基三维微腔的光发射与光调制

于腔的横向限制导致的。为进一步证明此结论，利用公式(2)计算了三个共振峰的

岔
C
o

e
‘口
’一
蚤
’丽
C
里
三

一
n

5．10条宽0．8微米1d周期结构上二维微腔PL谱

能量位置，结果同PL谱上共振峰的位置符合的很好，其中横向尺寸是从SEM照片

中得到的约为1．8微米。如表5．2所示。

测量值(eV)

计算值(eV)

M000

1．592

1．592

地lo

1．613

1．617

表5．2二维微腔限制模测量值和计算值

地zo

1．65l

1．658

利用上述同样的方法，我们得到了准三维微腔的PL谱，在光谱上也观察到因为

横向限制产生的模式的分裂，如图5．1l所示。横向限制来自于孔中的DBRs限制，

Photon Energy(e、，)

5．11 2d周期结构上准三维微腔PL谱

【．：．e西一复∞c星一．1山
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相邻孑L之间光不受限制，因此为准二维限制微腔。考虑到限制部分的尺寸有一个分

布，我们取横向限制有效长度是2微米，利用公式(2)计算了模式的能量位置，与

光谱中分立峰的位置符合。模式和能量位置见表5．3所示。

Mooo Mozo Mort

测量值(eV) 1．618 i．629 1．650

计算值(eV) 1．618 1．633 1．656

表5．2准三维微腔限制模测量值和计算值

5．4本章小结

与文献报道中制备横向限制微腔的方法不同，采用共形生长的方法，在一维条槽

周期结构和二维圆孔正方格子阵列的图形衬底上共形淀积了二维限制和准三维限制

光学微腔。用光学显微镜，原子力显微镜，扫描电子显微镜，及剖面透射电子显微

镜证明了共形生长的发生。横向限制导致光致发光谱共振峰分裂成三个共振峰：二

维微腔模式分别为肘厶，M。m和Mo：。；准三维微腔模式分别为M咖，M。。o(M∞。)和

M。¨，利用改变收集半角的PL谱测量方法给出了直接证据，并根据限制模式能量公

式计算了它们的能量，与光致发光谱上的峰位符合的相当的好。
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第六章硅基三维微腔的光调制特性

6．1引言

各种半导体微腔结构被用来提供三维光限制。为了显著增强自发辐射，这些腔

必须有小的模式体积和相对高的品质因子。微盘微腔由圆盘谐振腔和底座构成，圆

盘直径为几个微米，厚度小于1个微米；支撑底座直径小于1个微米，有几个微米

高。微盘的模式为耳语廊模。因全内反射，光环绕盘的边缘传播[1．5]。文献[5]报道

了，InAs量子点微盘(直径为2微米)的品质因子高达12000。然丽因微盘表面不完

美所造成的散射，光在各个方向会泄漏出去，引起光的散射损失。在制备微盘的过

程中会在表面引入缺陷，从而导致非辐射复合，降低有源材料的发光效率。而且我

们很难把光耦合到有用的方向。微球微腔如同微盘微腔一样利用全内反射原理把光

限制在微球的某一圆平面内。模式为耳语廊模。微球微腔也可以获{!寻非常高的品质

因子。微球微腔也存在表面散射损失和有效耦合出来的问题。

近年来，引起广泛关注的是光子晶体带隙材料或称为光子晶体[6．11]。光子晶体

是尺寸为光波长量级的介电材料在空间周期性排列结构。光在这种结构中会发生

Bragg散射，表现出能带和能隙结构。通过适当的晶体设计，在任意方向某波段的光

不能在晶体中传播，该波段成为光子带隙，这类似于半导体中电子的带隙。如同在

半导体中，晶体结构中的缺陷将导致带隙中引入局域态。例如光子晶体中的空位被

介电材料填充，光被局域在该缺陷位置。这样一个缺陷就构成了一个三维光子晶体

光学微腔，并具有很小的模式体积。

实际上，制备高品质因子的三维光子晶体很难尤其是随意引入缺陷。二维光子晶

体因易于制备和随意引入缺陷得到深入研究[12，133。量子点辐射能够有效耦合到

二维光子晶体单缺陷模中[14，153。这种结构的缺点是增加辐射模式的耦合，导致

极低的品质因子。到目前为止很难同时获得高的品质因子和小的模体积，而且光的

提取效率不高。

文献中E163制备了一种更简单的结构。光子晶体提供某一方向的光限制，而单模

波导提供其他两个方向的光限制。例如在脊形波导上刻蚀一排孔就形成这种结构。
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另外一种比较简单的方法足平扳DBRs微腔刻蚀成微柱。该结构构成一短圆柱形波

导。通过半导体一空气界面的全内反射来限制光。DBRs构成一维光子晶体，夹层构

成光子晶体的缺陷。

从上世纪90年代初就对这种微柱微腔进行丁研究，当时的目的是降低激光器的

闽值电流[17]。然而实验受到量子阱有源区的限制，载流子在辐射复台之前，有相

当多的蛾流子在微柱刻蚀表面处的缺陷发生非辐射复合。直到自组织量子点生长技

术的发展，使得载流子与微柱表面隔离成为可能．腔的模式结构才获得深入的研究

【1 8，19]。在不同尺寸和横截面的微柱[20]及耦合微柱[21]观iNN-维模式。实现

了单一三维限制模式的激射[22]。与其它类型的三维微腔相比，微柱微腔主要的优

点在于它们的辐射图形[23．24]。束自于圆柱形微柱微腔基模或最低能量模式的光

近似于高斯光束，这样可有效地耦台到光纤．探测器或其他的光’学元件。

6．2自上而下方法制备三维限制微腔

6．2．1自上而下方法

下面以示意图的形式给}{}微柱微腔的详细制备过程。

a)PECVD方法制蔷的平板QDs微腔 (b)旋涂光刻般，前烘

‘c)曝光、显影和簪膜 (d)蒸铝



南京^学*±学位论女 阵= 《g±镕m腔的光发射々^ⅧM

e)去除光女0胜

髂 髂
f)等离r体十法刻蚀

(g)玉除铝后的微拄微腔

网6 l自r nj F方法制备微柱微腔过程示意圉

在刻蚀的过程中，会引入I自污和缺陷，这些缺陷会造成载流子的哲辐射复合，

从而降低有源层的发光效率。特别是有源层为体材料和量子阱(或超品格)载流子

会在微柱侧壁缺陷非辐射复合。自组织量子点生长技术的应坩，可有效地把载流子

限制在量子点中，从而与缺陷分离，但是仍然会引起注入载流子的非辐射复合。为

进 步提高微柱侧擘质最，通常还采用湿法腐蚀的方法降低缺陷和提高侧蹙的光滑

程度。

6．2．2制各和样品表面形貌分析

川扫描电子显微镜观察微柱微腔的表面形貌。扫描屯镜样品要求样品具自好的

导电性，我们的样品是不同组分的氮化硅多层薄膜构成，绝缘体，因此在样品表面

蒸镀上一层40hm厚的一层金膜。阁6．2(a)和(b)是我们采用自上而下方法制各

的微柱微腔的扫描电子显微镜照片，从图中可以看到方形柱和圆形柱的横向尺寸约

为2微米，柱的侧壁比较陡直，但侧壁较粗糙，柱的台面和衬底很脏，这是因为刻

蚀过程中产生的聚合物所致，还有可能是光刻胶没有充分去除。对于圆形图形，形

76
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状设有发生畸变；而方形图形的四个角被圆滑，可能是曝光过程-I，光的衍射造成的

在照片中，分别有两个黑色的条纹，这是电了束打在样品E时间过K引起的。

夏
图6 2(a)圆JB微}{_微腔s删}!趸片 罔6 2(b)方形微丰1=微腑s叫Jf{l片

6．2．3三维微腔光发射特性的分析

为研究已制各的微柱微腔的限制模式，对发光谱的调制，厦评价该微腔的品质。

囚崦射光莆和通常的光致发光谱根难使探删光有效地锅台到该结构中，同时微区探

测也存在一定的难度。一种微区探测行之有效的方法是徽柱微腔中引入与腔菇振相

匹配的具有较宽发射带的发光材料，然后利用电敛激发，可探测L&结构的模式结构。

凼为样品小导电．而且对于非品氮化硅的掺杂效率很低，文献肘此的报道比较少，

对丁我们的样品无法采用该方法。我们采用了微荧光光瞎技术，把具有较宽发射【*

的非品氢化硅发咒层嵌人到徽腔样品叶1作为光学探引，利用微腔埘有源层光致发光

谱的调制来探测该微结构所允许的模式。

罔6,3是采用自L而下方法制各样品的PL谱，横坐标对应光子能量，纵坐标为

光发射的相对强度。从图中可H看到在】8eV芹右有非对称的较宽的发光峰，此

峰的形状与平板微腔采用人的数值孔径的透镜收集得到的发光谱相似，小周的是该

发光峰相对于平板情况发生了蓝移，并且在高能量侧，有些台阶。这些台阶对应于

微牲微腔的横向限制模式，因为纵向和横向限制品质因予不高，及大的数值孔径透

镜的使用导致其振峰的展宽，使限制模式分裂不明显。利用2 34』℃，我们确定了这

牲峰所对应的的模式，如图6 4所示。
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图6。3．横向尺寸2．0微米方形微柱微腔PL谱

模式 W岛oo №lo(№∞ №lI 矾20(№02)

测量值(eV) 1．770 I．783 1．803 1．820

计筻值(e7) 177Q I．786 1．805 1．818

模式 №2l(M12) 地o，(碥Ⅺ) №船 M13(M31)

测量值(e7) 1．833 1．860 1．868 1．887

计算值【eV) l，836 1．860 1．866 1．8'78

表6．1横向限制模测量值和计算值

在表6．1中列出了微柱微腔横向限制模式的测量值，该值从图6．3光致发光谱中

获得，计算值中腔的横向尺寸为2微米，有源层的折射率为2．1。比较测量值和计算

值，我们可以发现两者符合的较好。

为了提高微柱微腔侧壁的质量，我们调整了曝光参数，显影及其刻蚀参数。图

6．4为横向尺寸为1．8微米的方形微柱微腔的光致发光谱，在高能量侧，可以看到四

个明显的峰和一个台阶，它们对应于微腔的横向限制模式Mooo，Molo(Moo．I，)，Moll，

M020(M002)，其中括号中的模式与外面的模式具有相同的能量，它们是简并的。基

模Mooo的强度最强，而且线宽很窄约为O．0045eV，说明该模式的腔品质因子很高。

对于其他三个模式，强度依次减弱，线宽递增。我们认为随着模阶数的增加，模式

纵向和横向限制变差，即品质因子减小，导致模式强度变弱和线宽变窄。
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图6．4横向尺寸1．8微米方形微柱微腔PL谱

我们还研究了微柱微腔光致发光的低温特性，该试验是在Jobin Yvon Horiba

HR800微区拉曼光谱仪配备的液氮冷却的低温设备上进行的，最低冷却温度可达到

．193 oC，温度控制精度达到O．1 oC。样品放在低温腔中，腔上有一个玻璃窗口，通过

该窗口探测样品。样品台为一可以在XY平面内移动的平台。测量过程中，要通过

具有一定厚度的玻璃窗口，100倍透镜焦距太短，无法聚焦在样品上，我们采用了具

岔
jt,-

≤
8

釜
罂
罢
=
IX．

Photon Energy(eV)

图6．5．横向尺寸1．8微米方形微柱微腔不同温度的PL谱

有较长焦距的50倍透镜。该透镜具有较小的数值孔径，导致高阶横向限制模式无法

收集到，最重要的是不满足全反射条件的高阶模从侧壁传播出去，因此在PL谱中仅

能观察到4个低阶模，相对图6．4的PL谱，横向限制模明显减少。同时，采用较小
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数值孔径的透镜，也会使各个模式的线宽变窄。
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图6．6．基模Mooo强度对温度的依赖关系

Photon Energy(eV)

图6．7不同横向限制模式强度随温度的变化

图6．5给出不同温度下的PL谱，从图中可知随着温度的降低，强度的变化呈现

出明显的非线性行为：从0 oC到．500C相对强度降低，．500C到．1000C增加到最强，

并且变化幅度最大，然后随着温度的降低，强度逐渐减小。图6．6中给出了基模Mooo

在不同低温下的强度变化曲线。图6．7．给出模式Mooo， MoIo(Mooi)，Moll， M020

(M002)在不同温度下强度的变化趋势。在不同的温度下各个模式的线宽基本上相

同。对于模式的位置，除了在．50 oC模式发生蓝移外，基本上不变，如图6．8所示。
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图6．8不同温度下横向限制模式位置的变化

6．3共形生长方法制备三维限制微腔的光调制特性

6．3．1自下而上方法

为了解决上述问题我们采用了自下而上的共形生长[26，27，281的方法制备三维限

制光学微柱微腔。我们首先在衬底上制备出二维微柱阵列，然后直接淀积微腔的多

层结构，因共形生长，微柱顶部平台，侧壁和底部都淀积微腔的上下DBRs反射镜

和有源层。与自上而下的方法相比有如下优点：

1．简化制备过程。因为在衬底上直接制备微柱图形，仅需对衬底进行刻蚀，容易选

取刻蚀气体和确定刻蚀参数，制备过程比较简单。而自上而下的方法刻蚀材料包

括DBRs和有源层，通常由不同材料构成，需要对刻蚀气体和刻蚀条件进行优化，

过程比较复杂。

2．不会引入缺陷，沾污样品。利用平板微腔制备微柱微腔的过程中，高能离子对样

品的的轰击，会在柱侧壁产生缺陷，它们作为非辐射复合中心，降低有源层的发

光效率。我们的方法是刻蚀过程在淀积微腔之前进行的，因而不会引入刻蚀造成

的缺陷和沾污样品。

3．三维限制。自上而下方法制备的微腔不是真正意义上的三维限制微腔，微柱界面

的全内反射提供横向限制，对于不满足全反射条件的辐射会从侧壁耦合到微柱外部，

造成光损失和低的自发辐射耦合因子。采用共形生长制备的微腔，纵向与横向的

DBRs提供三维限制，提高自发辐射耦合因子。利用此方法制备的三维微腔可获得小

8l
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的模体积和高的品质因子，用以研究光与物质强耦合现象；制各高效发光二极管，

探测器和低阈值的面发射激光器。

下面给出微柱微腔的具体制各方法和步骤：

首先把硅衬底清洗干净，用热蒸发或电子束蒸发在衬底表面镀一层100纳米以

上的AI膜，如图6．9的a图所示；然后旋涂一层光亥帔，光刻胶的厚薄将影响曝光

匣形的分辨率，墒过调节旋涂机的转速来拧制胶的厚薄，如图b所示：涂完胶后耍

进行前烘，把掩模版压在样品上，并且有图形的一面朝向样品，曝光、坚膜、去锅、

去胶和RJE刻蚀，如图c、d所示，最后去掉剩下的Al，放在PECVD系统叶1淀积微

腔．如阿e、f所示。下而是制作过程的不意图。

a蔫钒

————1■●r————。———■■■r—

b滁光女4腔、时燃

c紫外噼光d锓影、毕膜、去铝、主腔RIE刻蚀

e击掩膜铝 f PECVD徒积微腔

图6 9三维限制微腔制备过程示意图

我们也采用了自l而下的方法制各了微柱微腔。利用PECVD系统制备了一维限
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制的平板微腔，腔共振波长设计在700nm附近，然后采用紫外光刻技术来制作2-8

微米圆形和方形图形。详细步骤和参数如下：

1．蒸铝：采用热蒸发的方法蒸镀一层约400nm厚的铝膜，用做掩蔽刻蚀。

2．涂胶：干净的平板微腔样品表面上旋涂一层正光刻胶(618撑)，低转速900转／

秒10秒钟，高转速4200转／秒30秒钟

3．前烘：在加热台上800C，8．10分钟。目的是促使胶膜体内溶剂充分地挥发，使胶

膜干燥，以增加胶膜与样品的粘附性和胶膜的耐磨性，同时，只有在光刻胶干燥，

在曝光时才能充分进行光化学反应。

4．曝光：利用日本制造的光刻机曝光，把制作好掩模版覆盖在要曝光样品的表面，

要把掩模版上有图形的～面朝向样品，用汞灯紫外光进行选择性照射，使受光照

部分的光刻胶发生光化学反应。我们采用的曝光通量为160mJ／cm2。

5。显影；把曝光后的样品放入显影液中显影，再放入去离子水中漂洗。溶解未感光

部分的光刻胶，留下感光的光刻胶。我们的显影时间是50秒。

6．坚膜：显影时胶膜发生软化、膨胀，所以显影后坚固胶膜。坚膜可以使胶膜与样

品之间贴得更牢，同时也增强膜本身的抗蚀能力。800C，5分钟。

7．反应离子刻蚀：采用国产反应离子刻蚀机。使用CF4作为反应刻蚀气体，流量

40sccm／s，刻蚀功率lOOW，时间8分钟。

8．去铝：磷酸水浴800C，去除作为掩模的铝金属。

6．3．2共形生长和表面形貌表征

为提高共形生长三维DBRs限制微腔的质量，我们采用了日本生产的SAMCO

RIE．10NR刻蚀机。RIE．10NR刻蚀机可以达到104Pa的腔本底真空，工作气压为

4Pa，功率可以控制在±lW之内，气体流量可以控制在O．1sccm以内。在刻蚀之前，

我们用CHF3／02=30／5sccm，300W，时间8分钟空刻腔室，目的是为了清洗反应腔，

去除腔壁上的杂质，和腔内的残余空气。对样品的刻蚀，我们也采用气体

CHF3／02=30／5sccm，刻蚀功率300W，为了获得较高的微台和光滑的侧壁，我们的刻

蚀时间为20分钟。

我们制备了四种不同尺寸的图形衬底，它们的形状为方形和圆形，尺寸为l，，2，

3，4微米，分别用OLYMPUS BX51M光学显微镜和PHILIPS XL30扫描电子显微镜
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观察图形衬底的表面形貌和微台图形的形貌。光学显微镜配备了CCD．可以直接获

得样品的照片，图6 10给出了我们制备图形的光学显微镜照片，显微镜的放大倍数

是1000，为得到清晰和较高分辨率的图片，采用了不同的滤色片，下面的照片颜色

不同是因为采用

a 2，删宽0 6，删商微柱陶)B村J氐 b 4M宽0 6胛高微柱圈JB衬底

目6 10图J口村底的光学显微镜照H

了滤色片和光场强度小同引起的，a罔是2微米的微台图形，在照片的角上uJ以看到

4个亮点，因为掩模金属没有去除，图形之间的问隔足50微米。图b足图形为4微

米宽的衬底。图中可以看m衬底比较干净，图形边缘比较光滑，规则，分辨牢不高，

因此无法观察到图形侧壁的形貌。

为了能够看到被刻蚀图彤的侧壁形貌，我’|'l"j,f rJ用PH[LIPS XL30扫描电子显微

镜对样品进行了表面形貌的表自I：。图6 11a足2微米图形的SEM照片，放大倍数足

30000

a 2／on宽0 6朋高微柱图形村底 b 2删宽0 6／an高微柱图形衬庇
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熏黑
C直释4脚高0 6胛微柱图形村底d直释4／an高0 6／mz微柱罔形村底

目6 1l图形村底的扫描电子晶微镜照片

倍，倾斜80度方向观察，图中可看到衬底表面比较粗糙，这是由高能离子对样品的

轰击造成的．币嘎4蚀过程中产生的聚合物。微台台而比较卜净光滑，表明受到金属

掩模根好的保护．但侧壁比较粗糙。b图是相同样品，而放大倍数足1500倍。c和

d刚是4微米网形，观察方向同a，b图，放大倍数分别是15000和1865倍。在上

面的SEM图片中，图形的侧壁，不是严格陡直的。通过优化刻蚀参数，如气源，气

体组分，功率，工作气压，偏压等，获得陡直光滑的图形。

0 0 O O

O O 蠢
a3flm宽微柱图形衬底 b 4埘I宽馓柱罔形衬底

圈6 12共形淀积三维限制微腔光学皿微镜照片

图6 12 a，b为共形生长在图形衬底上的三维限制光学微腔的光学显微镜照片，

照片放大倍数是1000倍，共形淀积后样品仍旧保持原有图形的形状，蚓形的横向尺

寸南攮来3和4微米分别变为3 5和4 5微米．这说明了共形生长的发生。两个照



■m^#*±学位论文 陈= 《gi维微腔的光发射5光口d

片的颜色不同足因为用了不同的滤色片的缘故。

圈6 13给出了我们在不同图形尺寸的衬底上共形生长的DBRs限制的三维微腔

的SEM照片，从图片中可以看到，微台表面和侧壁很光滑，同前面的衬底的SEM

照片相比．侧壁在生长过程中被根好地钝化了．决定了微腔具有较高的品质冈子t

对于1微米图形上生k的样品，如图a所不，形状发生r明显的变化，南柱形变成

一个半球形，这足因为被刻蚀的图形侧壁有一定的坡度，随着生长的进行，微台项

部逐步缩小，园此形成了我们所看到的半球形。从其它尺叫的微台样品也能看到微

台顶部缩小的现象。b图给出了同一样品放大倍数较小的SEM照片，在罔中可以看

到三个相同的半球排成一列。在图613中我们也给出了其它尺寸的二二维限制微腔的

SEM照片，如罔613中的c-h所示。

a l脚宽微白图膨村底上t维微腔 b¨删宽馓台图形村底l‘一维微腔

c,2,tⅡn宽微台图形挂底上兰维馓腔 d 2脚觉馓台翻形衬底E雠馓腔
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圈 貔簇
f3／a”宽微台罔形衬底ICZ维微腔

g 4M宽微台图形衬底L三维微腔h 4脚宽馓台罔形衬底上三维微腔

罔6 13共形淀税三维限制带腔十1描电子显微镜照』、

6．3．3三维微腔光致发光特性的研究

我们测量了h述凹种尺寸的微柱微腔的光致发光谱，如图6 14 a，b，c，d所

示。幽中光致发光谱呈现出一系列分立的发光峰，如同前面所描述的一样，横向限

制导致纵向腔北振峰的分裂，它们刘应小』oJ的横向限制模。与通常方法制各的微杜

微腔靠争反射的横向限制不同，我们的微腔样品由微台顶部DBRs和沿侧壁生长的

DBRs提供真正意义上的三维限制。比较四幅图我们可以明硅看到模式劈裂程度不

同，即PL谱上分立发光峰的间隔不同，腔的横向尺寸越大，分立峰的间隔越小，模

式的劈裂+j腔的尺寸成反比。如同量子点对电子的限制导致电子能级的分裂，而且

量子点的尺寸越小，能级的分裂越人，该效应称为电子的量子限制效应或量子尺寸

效应。与电子的这种效应类比，我们把
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Energy(eV)

图6．14 a．1微米图形衬底上的微腔PL谱

三维光学微腔对光子的三维限制而导致光子模式的分立称为光子的量子限制效应或

量子尺寸效应。根据SEM照片，我们可得到腔部分的横向尺寸分别为1．5，2．5，3．4

Energy(eV)

图6．14 b．2微米图形衬底上的微腔PL谱

Energy(eV)

图6．14 c．3微米图形衬底上的微腔PL谱

一．丁．∞一玄一∞亡alc—J乱

(．3．∞一扫Iscm_c—Jt

(．3．m一空Isco_c—J乱
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图6．16 d．4微米图形衬底上的微腔PL谱

图6．20不同横向尺寸的三维限制微腔的PL潜

和4．5微米，然后利用3．34式我们确定了各个分立的共振峰所对应的模式，如图中

箭头所示。我们对四个不同尺寸的三维限制微腔的六个低阶模式进行了对比，如下

表所示。

M皿 MDlB．∞’ 扣fB'， M衄，gB2 ld,m，D谨 M眨

1．，朋 1．7061 1，丁330 1 7635 1．7951 1 8266 1．8628

2．3／,m
1．6钔8 1．6916 1．7049 1．7221 1．7353 1．7449

33／,m
1．6273 1．6371 1．6488 1．6571 1．6明9 1．6793

43pro 1，6201 1，627a 1 6354 1．6465 1 6596 1．6700

表格2．不同的横向模式位置

图6．15横向限制模与尺寸的关系

6．3．4横向限制模式光调制特性

—>∞一xP—口c山cQ—oc乱
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为了处理方便，我们仅考虑靠微柱侧壁与空气的界面全内反射提供横向限制，

在处理的过程中我们发现，该近似同样适合于我们的共形淀积的三维DBRs限制的

微腔。我们的微腔样品有三种不同组分的非晶氮化硅薄膜制备而成，其中有源层的

折射率为n：=2．1，构成DBRs的两种高低折射率氮化硅材料的折射率分别为刀y=2．8

和‰=1．9。则三种材料与空气的界面的全内反射临界角可以求出

包：甜c。s一1 j
玎

Ocl：甜c。s古
包：=甜c。s去
包，=甜c。s击

轴向波导模式在各子层中都应满足全反射条件，因此相对于侧壁轴向的入射角0应小

于最小的临界角

0<眈l

cosO>cosO。。=击
cos秒：1皇：1—』L：
√《+砰 √七；+七：+杉

2nn／20

2nn／20

l

>一
／"／x

¨1)2+by+1)2幽；¨G)2
在测量样品光致发光谱时要考虑到全反射和透镜的数值孔径，则

％sinO<NA

㈣r<(等]2
(COSM一阿
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2册／,lo

mx+1)2+by+1)2<4可n：NA2(考)2
最后得到模式所满足的不等式

¨1)2+by+1)2<4箍2_NA2(妄)2
其中L，五分别为微台的横向尺寸和腔的纵向共振波长。利用上面的不等式，对我们的

三维限制微腔样品模式进行了估算，其中名=700hm，以，=2．1和NA=0．9。

当样品L=1．51an时，

』订o∞，Mool／Molo，Mo JI，M020／M002 M02l／Mol2，M030／M003 M022；

当样品三=2．5朋时，可观察到

M000，M∞l／moIo，^毛ll，M020／M∞2，^厶2l／Mol2，M030／M∞3，

M022'％3I／mol3，心32／眠23，M叫o／^‰，M舛l／Mol4

上述结果与光谱上观察到的模式数目一致。

6．4本章小结

三维限制光学微腔因为小的模式体积，高的自发辐射耦合因子具有巨大的理论研

究和器件应用价值。本章中我们采用了两种制备微柱微腔的方法：传统的先制备平

板微腔，然后采用微加工方法制备微柱微腔，即自上而下的方法；另外采用了我们

提出的共形生长的方法制备真正意义上的三维限制光学微腔，纵向和横向由DBRs提

供三维限制，与传统的依靠微柱界面的全内反射提供三维限制不同。该方法制备的

三维腔可实现更高的横向限制，获得高的自发辐射耦合因子，在研究物质与光的强

耦合相互作用，高效发光二极管及低阈值激光器有很大的应用前景。

91
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第七章总结与展望

7．1总结

本论文在PECVD系统中制备非晶氮化硅薄膜及由不同组分氮化硅制备的光学微

腔结构。提出了共形生长的方法在图形衬底上直接生长二维、准三维和三维DBRs限

制光学微腔结构。利用光学显微镜、Raman、AFM、SEM、TEM等手段检测样品的结

构性质和形貌；透射和吸收光谱研究了不同组分氮化硅薄膜的折射率、光学带隙和吸

收系数；利用微区光致发光谱测量了氮化硅薄膜和微腔的发光特性，结合变收集半角

的方法观测到并证明了微腔的横向限制导致的共振模式的分裂，并观测到了模式分裂

的尺寸效应。模式能量的计算值与微区光致发光谱测量值相一致。

主要创新点如下：

(一)提出了利用分布布拉格反射镜(DBRs)实现二维、准三维、三维限制光学

微腔。在微腔的纵向和横向全部是由DBRs提供光限制，这不同于微盘微腔、微环微

腔、微球微腔利用全内反射原理实现光的三维限制和微柱微腔由纵向DBRs和横向全

内反射提供三维限制。实际上，这些微腔并不是严格意义上的三维限制微腔，对于满

足全反射条件的模式受到微腔的三维限制，而那些不满足全反射条件的光波，会从各

个方向辐射出去，会导致光损失，降低了辐射耦合因子，从而导致激光器阈值的增加

和降低发光二极管的效率。

(二)提出了共形生长的方法制备二维、准三维、三维DBRs限制光学微腔。紫

外曝光结合反应离子刻蚀方法(ⅪE)在衬底上制备一维条槽周期结构、二维圆孔正方

格子周期结构和二维圆柱，方柱阵列，然后在PECVD系统中直接在图形衬底上淀积生

长底部DBRs、有源层和顶部DBRs。因为共形淀积，会在衬底图形的项部，侧壁和底

部共形生长上下DBRs和有源层。图形顶部和侧壁的DBRs提供纵向和横向光限制。

该制备方法简单，因为制备图形衬底仅仅涉及到衬底材料的刻蚀过程，不同于传

统的维柱微腔要对不同的材料进行亥n蚀，使刻蚀过程比较复杂，而且在刻蚀的过程中

会损伤样品的侧壁，引入缺陷，结果导致有源层载流子在这些缺陷发生非辐射复合，

降低有源层的内量子效率，而且侧壁的粗糙也会引起光的散射损失。而我们的刻蚀过

程是在生长之前进行的，避免了刻蚀对微柱侧壁，特别是有源层的损伤，因而不会引
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入缺陷，而且生长过程中也会对侧壁进行很好的钝化。最关键的是共形生长方法可制

备真正的三维限制光学微腔。与光子晶体三维微腔相比，制备过程要简单得多。

微区拉曼光谱仪测量了微腔的室温光致发光谱，发光谱中观测到一系列分立的发

光峰，确定了它们是微腔的横向限制导致的腔共振峰的分裂。横向限制模式表现出横

向尺寸依赖性，横向尺寸越小，共振峰的分裂间距越大，即与尺寸成反比关系。利用

限制模式能量模型，计算了限制模式的能量位置，得到的结果与光致发光谱中观测到

的结果一致。

(三)横向限制导致平面内波矢量子化，不同的横向限制模具有不同的量子化平

面内波失分量，即限制模具有不同的空间角分布特征。根据这一特点，我们提出了改

变收集半角(或光阑孔径)的方法测量微腔的光致发光谱，通过采用不同数值孔径的

收集透镜(对应不同的收集半角)，使得一些横向限制模可以耦合到收集透镜中，而其

他的模式不能耦合到透镜中，这相当于对微腔的光致发光谱进行了空间滤波。采用该

方法可以给出横向限制模式最直接的证据。通过逐渐减小收集半角，观测到了高能量

共振峰依此消失，只要知道这些共振峰消失对应的收集半角，我们就可以确定这些峰

对应的横向限制模式。因而给出横向限制模式最为直接的证据。

(四)首次实现了全硅基二维、准三维、三维限制光学微腔，观测到光致发光的

增强和发光谱的窄化，及横向限制导致的共振发光峰的劈裂，为制备硅基高效发光器

件及其低阈值激光器作了初步探索。

7．2展望

本论文在PECVD系统中制备不同组分的非晶氮化硅薄膜，利用微腔效应增强了

非晶氮化硅的光致发光强度，获得了线宽很窄的腔共振发光峰。通过直接在图形衬

底上生长底部DBRs、有源层和项部DBRs获得了二维、准二维和三维限制光学微腔。

光致发光谱上观测到一系列分立的发光峰．横向限制导致腔共振峰的分裂，并观测到

限制模式分裂的尺寸效应。虽然取得了一些结果，但是仍存在许多的问题需要解决，

例如腔品质因子不高等。下一步的目标就是：

曼制要求图形的

向限制的DBRs
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周期数最大，等于顶部DBRs的周期数。图形侧壁的陡峭程度横向限制

影响，图形不陡直也会造成侧壁DBRs不陡直，会影响横向限制。同样

侧壁的光滑程度对腔的品质因子影响很大，越粗糙，光的散射损失越

严重，品质因子越低。要获得大的刻蚀深度，我们必须解决刻蚀过程

中产生的聚合物，这些聚合物阻碍了刻蚀的进行。

(2) 进一步缩小微腔的横向尺寸，获得真正的单模微腔。单模微腔使得的

辐射耦合因子接近于l，可以提高发光二极管的效率，制作极低阈值

或零闽值的激光器。

(3) 获得超高品质因子、超小模式体积的三维限制微腔，可以用来研究光

子与物质的强耦合效应等腔量子电动力学的基本物理问题。

在微腔中引入量子点，量子阱等低微结构，研究受限电子与受限光子之间的相互作

用，改善他们的发光效率，制备高效发光器件等。
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