
Температурна залежнiсть спектрiв комбiнацiйного розсiяння свiтла

А.С. НIКОЛЕНКО
Iнститут фiзики напiвпровiдникiв iм. В.Є. Лашкарьова НАН України
(Просп. Науки, 45, Київ 03028; e-mail: nikolenko_mail@ukr.net)

ТЕМПЕРАТУРНА ЗАЛЕЖНIСТЬ
СПЕКТРIВ КОМБIНАЦIЙНОГО РОЗСIЯННЯ
СВIТЛА КРЕМНIЄВИХ НАНОКРИСТАЛIТIВ
В ОКСИДНIЙ МАТРИЦIУДК 535.375.54

Дослiджено температурну залежнiсть спектрiв комбiнацiйного розсiяння свiтла
(КРС) кремнiєвих нанокристалiтiв (nc-Si) в матрицi SiOx. Змiну фононного спектра
з температурою проаналiзовано з врахуванням комбiнованого впливу ефектiв просто-
рового обмеження фононiв, ангармонiчної взаємодiї, термiчного розширення та термо-
пружних деформацiй. Показано поступову релаксацiю термопружних деформацiй роз-
тягу nc-Si при зростаннi температури. Дослiджено вплив ефекту лазерного розiгрiву
на фононний спектр nc-Si та встановлено лiнiйну залежнiсть локальної температури
nc-Si вiд густини потужностi збуджуючого лазерного випромiнювання. Проаналiзо-
вано вiдмiнностi температурних залежностей спектрiв КРС nc-Si при термiчному
нагрiваннi зразка та локальному лазерному розiгрiвi.
К люч о в i с л о в а: нанокристалiти кремнiю, фонони, мiкро-КРС спектроскопiя, лазер-
ний розiгрiв.

1. Вступ

Нанокристали кремнiю в бiльш широкозонних ма-
терiалах, таких як його оксиди i нiтриди, проявля-
ють квантовi властивостi при температурах аж до
кiмнатних, що є перспективним для їх використан-
ня в кремнiєвiй опто- та наноелектронiцi в ролi свi-
тловипромiнюючих [1, 2], фотореєструючих [3] та
фотовольтаїчних елементiв [4]. Просторове обме-
ження носiїв заряду в нанокристалiтах кремнiю
(nc-Si) визначає квантовi електроннi властивостi
nc-Si та їх залежнiсть вiд розмiру кристалiтiв, їх
форми та оточення [5, 6]. Зменшення розмiрiв nc-
Si до величин, порiвняних з борiвським радiусом
екситону, приводить до зростання ширини їх забо-
роненої зони, зсуву фотолюмiнесценцiї у видиму
область спектра та значного пiдвищення її кван-
тової ефективностi [7].

Спектроскопiя комбiнацiйного розсiяння свiтла
(КРС) є неруйнiвним експресним методом дiа-
гностики кремнiєвих наноструктур, який дозво-
ляє одержати iнформацiю про їх кристалiчну
структуру [8–11]. Для монокристалiчного крем-
нiю в спектрах КРС реєструється лiнiя побли-
зу 521 cм−1, яка зумовлена процесом непружно-
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го розсiяння на тричi виродженому оптичному ко-
ливаннi центра зони Брiллюена (T2g). Для nc-Si
частотне положення i форма фононної смуги за-
лежать вiд розмiру кристалiта, що пояснюється
ефектом просторового обмеження фононiв. При
зменшеннi розмiрiв nc-Si до нанометрового мас-
штабу, коливнi властивостi кремнiєвих нанокри-
сталiтiв значно модифiкуються внаслiдок прояву
ефекту просторового обмеження фононiв. Аналiз
фононних спектрiв нанокристалiтiв часто здiй-
снюється в рамках моделi сильної просторово-
го локалiзацiї оптичних фононiв (конфайнменту),
вперше розробленої Рiхтером для nc-Si сфери-
чної форми [12] та пiзнiше розширеної Кемпбе-
лом [13] для нанокристалiтiв рiзної форми. Згi-
дно з цiєю моделлю зменшення розмiру нанокри-
сталiта до значення менше ≤10 нм призводить
до порушення правил добору по хвильовому ве-
ктору (q = 0), i внаслiдок спадаючої в око-
лi точки Γ дисперсiї TO-фононної гiлки в спе-
ктрi КРС спостерiгається низькочастотний зсув
та асиметричне уширення фононної смуги nc-Si
в порiвняннi з монокристалiчним Si. З iншого
боку, для nc-Si ефекти ангармонiзму коливань
та термiчного розширення при зростаннi темпе-
ратури, наприклад, внаслiдок ефекту лазерного
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розiгрiву, також приводять до низькочастотно-
го зсуву та уширення фононної смуги, що вно-
сить похибку при оцiнцi розмiрiв нанокристалi-
тiв згiдно з моделлю конфайнменту фононiв [14].
У данiй роботi була поставлена дещо iнша зада-
ча. Дуже важливим для аналiзу експерименталь-
них спектрiв КРС нанокристалiчного кремнiю в
широкозоннiй дiелектричнiй матрицi при викори-
станнi моделi конфайнменту фононiв враховувати
температурно-залежнi деформацiї, якi виникають
в системi внаслiдок рiзницi коефiцiєнтiв термiчно-
го розширення нанокристалiтiв, матрицi та пiд-
кладки. Це дозволить значно зменшити похибку
у визначеннi розмiрiв нанокристалiтiв зi спектрiв
КРС nc-Si.

У мiкро-КРС дослiдженнях, як правило, збу-
джуюче лазерне випромiнювання потужнiстю по-
рядку одиниць мiлiват фокусується в область дiа-
метром декiлька мiкрон, що приводить до високих
значень густини потужностi оптичного збуджен-
ня, i для сильно поглинаючих матерiалiв зумов-
лює ефект лазерного розiгрiву, тобто зростання
локальної температури [14]. Для nc-Si в оксиднiй
матрицi ефект зростання температури за рахунок
лазерного розiгрiву є особливо суттєвим, оскiль-
ки такi нанокристалiти мають низьку теплопровiд-
нiсть за рахунок розсiянням фононiв на границях
зерен i структурних дефектах. Крiм того, оксидна
матриця має також низьку теплопровiднiсть, яка
приблизно на декiлька порядкiв менша порiвняно
з монокристалiчним кремнiєм [14, 15].

Таким чином, дана робота присвячена вивченню
в широкому дiапазонi температур та потужностей
збуджуючого випромiнювання комбiнованих впли-
вiв ефектiв сильної просторової локалiзацiї фоно-
нiв, температури, лазерного розiгрiву та термопру-
жних деформацiй на спектри КРС nc-Si в оксиднiй
матрицi.

2. Експеримент

Дослiджувались плiвки з кремнiєвими нанокри-
сталiтами в матрицi SiOx, осадженi на кварцових
пiдкладках одночасним магнетронним розпилен-
ням мiшеней Si та SiO2 i термiчно вiдпаленi в iнер-
тнiй атмосферi при 1400 K. Спектри мiкро-КРС
в стоксовiй та антистоксовiй областях вимiрюва-
лись при кiмнатнiй температурi в геометрiї зворо-
тного розсiяння за допомогою спектрометра Hori-
ba Jobin Yvon T64000, оснащеного конфокальним

мiкроскопом Olympus BX41 та термоелектрично-
охолоджуваним ПЗЗ детектором. Для одночасного
вимiрювання стокової та антистоксової компонент
спектра КРС використовувався потрiйний режим
спектрометра з вiднiманням дисперсiї. Спектраль-
на роздiльна здатнiсть становила ∼0,15 см−1. Для
збудження спектрiв КРС використовувалась лiнiя
Ar–Kr лазера з довжиною хвилi λзб = 488,0 нм.
Збуджуюче випромiнювання фокусувалось на по-
верхнi дослiджуваного зразка за допомогою об’єк-
тива Olympus 10x/0,25 в область площею ∼5 мкм2.
При цьому густина потужностi збуджуючого ви-
промiнювання на зразку варiювалась в межах 0,5–
100 кВт/см2. Температура зразка в областi вимi-
рювання контролювалась за вiдношенням стоксо-
вої та антистоксової компонент спектра КРС nc-Si.
Температурно-залежнi вимiрювання спектрiв КРС
nc-Si проводились за допомогою термоелектричної
комiрки Linkam THMS600 при змiнi температури
зразка в дiапазонi T = 300− 750 К.

3. Результати та їх обговорення

3.1. Температурна залежнiсть спектрiв
КРС nc-Si та пружнi термодеформацiї

Температурно-залежнi дослiдження спектрiв КРС
nc-Si були проведенi при термiчному нагрiваннi
зразка в дiапазонi температур 300–750 К та гу-
стинi потужностi збуджуючого випромiнювання
0,5 кВт/см2 (рис. 1). В спектрах КРС nc-Si реє-
струється фононна смуга в областi 520 см−1, зу-
мовлена процесом непружного розсiяння на LO-
TO (T2g) фононах nc-Si.

На рис. 2 показано детальний вигляд спектра
КРС nc-Si при кiмнатнiй температурi. Iз рис. 2
видно, що для LO-TO фононної смуги nc-Si при
ω = 518,6 cм−1 спостерiгається низькочастотне
змiщення та уширення (Γ = 5,4 cм−1) з чiтко вира-
женою низькочастотною асиметрiєю в порiвняннi
з монокристалiчним Si, що є характерною ознакою
для фононного спектра КРС nc-Si. Зазначимо, що
уширення LO-TO фононної смуги nc-Si пов’язано
як з пiдсиленням ангармонiзму в нанокристалiтах,
що приводить до зменшення часу життя оптично-
го фонона, так i з дисперсiєю нанокристалiтiв по
розмiрах.

Для nc-Si сферичної форми дiаметром L, зату-
ханням фононiв у виглядi exp(−q2L2/16π2) та не-
хтуючи дисперсiєю розмiрiв нанокристалiтiв, iн-
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тенсивнiсть фононної смуги в спектрi КРС у рам-
ках моделi сильного фононного обмеження запи-
сується у виглядi [12, 13]:

I(ω) =

2π/a∫
0

exp(−q2L2/16π2)
[ω − ω(q)]2 + (Γ0/2)2

d3q, (1)

де q – хвильовий вектор, a = 0,543 нм – ста-
ла ґратки кремнiю [16], ω(q) – дисперсiя фонон-
ної гiлки TO-коливань, яка може бути представ-
лена у виглядi ω2(q) = A + B cos(aq/4), де A =
= 1,714 · 105 cм−2 та B = 105 cм−2 [17], Γ0 =
= 3,6 cм−1 – природна пiвширина фононної сму-
ги монокристалiчного кремнiю.

Моделювання експериментального спектра КРС
nc-Si (рис. 2) згiдно з спiввiдношенням (1) дозво-
лило визначити середнiй розмiр nc-Si, який дорiв-
нює L = 9 нм. Однак при цьому спостерiгається
низькочастотне змiщення LO-TO фононної смуги
nc-Si на 1,3 cм−1 в порiвняннi з теоретично розра-
хованим. Додаткове низькочастотне змiщення фо-
нонної смуги nc-Si може бути зумовлене напру-
женнями розтягу, якi виникають на iнтерфейсах
nc-Si/SiOx-матриця, та nc-Si/кварцова пiдкладка
внаслiдок рiзних коефiцiєнтiв термiчного розши-
рення компонент гетероструктури [18]. Для випад-
ку бiаксiальних пружних деформацiй зсув фонон-
ної смуги кремнiю записується у виглядi [19, 20]:

Δω(σ) =
σ

ω0
[(pS12 + q(S11 + S12)], (2)

де ω0 – частота LO-TO фононної смуги не-
напруженого кремнiю, пружнi сталi S11 = 7,68×
×10−12 Па−1, S12 = −2,14 · 10−12 Па−1, фонон-
нi деформацiйнi потенцiали p = −1,43ω2

0 , q =
= −1,89ω2

0 [20]. Величина пружних деформацiй
розтягу, що приводить до низькочастотного зсу-
ву фононної смуги nc-Si Δω = 1,1 cм−1, згiдно з
виразом (2) дорiвнює 0,285 ГПa.

При пiдвищеннi температури спостерiгається
поступовий низькочастотний зсув та уширення
фононної смуги nc-Si (рис. 1). Така температурна
поведiнка фононного спектра є типовою для мо-
нокристалiчного кремнiю i, як правило, пов’язує-
ться iз впливом ангармонiчної взаємодiї фононiв та
термiчним розширенням кристала при зростаннi
температури. Температурна залежнiсть частотно-
го змiщення оптичної фононної смуги nc-Si центра

Рис. 1. Спектри КРС nc-Si, вимiрянi при рiзних темпера-
турах зразка: λзб = 488 нм, P = 0,5 кВт/см2

Рис. 2. Спектр КРС nc-Si, вимiряний при кiмнатнiй тем-
пературi та густинi потужностi збуджуючого випромiнюва-
ння 0,5 кВт/см2, λзб = 488 нм, T = 300 K

зони Брiллюена в загальному, описується спiввiд-
ношенням [21, 22]:

Δω =
[
dω

dT

]
V

ΔT +
[
dω

dV

]
T

[
dV

dT

]
P

ΔT =

= Δω1(T ) + Δω2(T ). (3)
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Рис. 3. Температурна залежнiсть частотного положення
LO-TO фононної смуги nc-Si. Пунктирною лiнiєю пока-
зано внесок, зумовлений ангармонiзмом фононних коли-
вань Δω1, штриховою лiнiєю – внесок, зумовлений термi-
чним розширенням Δω2, штрих-пунктирна лiнiя – розра-
хунок з врахуванням обох механiзмiв Δω1 + Δω2 та даних
роботи [28]

Перший доданок у виразi (3) вiдповiдає змiщен-
ню фононної смуги, зумовленому впливом ангар-
монiзму фононних коливань при зростаннi темпе-
ратури. Ефект ангармонiзму фононiв для широ-
кого температурного дiапазону добре описується
з врахуванням ангармонiчних членiв третього та
четвертого порядкiв, тобто ефектом розпаду дов-
гохвильових оптичних фононiв на низькочастотнi
акустичнi фонони для трифононних та чотирифо-
нонних процесiв розсiяння [23]:

Δω1(T ) = A

(
1 +

2
ex − 1

)
+

+B

(
1 +

3
ey − 1

+
3

(ey − 1)2

)
, (4)

де x = hω0/2kT , y = hω0/3kT ; A,B – сталi ан-
гармонiзму. Зазначимо, що ангармонiзм фононних
коливань особливо необхiдно враховувати при тем-
пературах, бiльших температури Дебая (для крем-
нiю TD = 645 K [24]), коли всi фононнi коливання
є збудженими i пiдвищення температури супрово-
джується зростанням амплiтуди коливань.

Другий доданок Δω2(T ) у виразi (3) зумовлений
ефектом термiчного розширення, i враховуючи па-
раметр Грюнайзена (для кремнiю g = 0,98 [25])
записується у виглядi [26]:

Δω2(T ) = ω0

exp

−3γ

T∫
0

α(T )dT

− 1

, (5)

де ω0 – частотне положення фононної смуги при
T = 0 К, α(T ) – температурна залежнiсть коефi-
цiєнта термiчного розширення, яка для кремнiю
може бути описана емпiричною залежнiстю [27]:

α(T ) = (3,725(1− exp(−5,88 · 10−3(T − 124))) +

+ 5,548 · 10−4T ) · 10−6(K−1). (6)

На рис. 3 наведено температурну залежнiсть
змiни частоти фононної смуги nc-Si, а також да-
нi теоретичного розрахунку з врахуванням ангар-
монiзму фононних коливань та термiчного розши-
рення Δω1 + Δω2 (штрих-пунктирна крива) при
використаннi коефiцiєнтiв ангармонiзму монокри-
сталiчного кремнiю (A = −3,45 та B = −0,050 [28])
та коефiцiєнта термiчного розширення у виглядi
виразу (6). Додатково на рис. 3 показано окре-
мо внески ангармонiчної взаємодiї Δω1 (пунктирна
крива) та термiчного розширення Δω2 (штрихова
крива). Як видно, теоретично розрахована крива
з врахуванням обох внескiв Δω1 +Δω2 добре узго-
джується з експериментальними даними, отрима-
ними при кiмнатнiй температурi. При зростаннi
температури спостерiгається поступове змiщення
розрахованої Δω1 + Δω2 кривої в низькочастотну
область. Апроксимацiя експериментальних даних
за виразом (3) дає значення коефiцiєнтiв ангар-
монiзму A = −3,44 см−1 та B = −0,0015 см−1.
Коефiцiєнт A є близьким до вiдповiдного значен-
ня для монокристалiчного кремнiю, в той час як
значення коефiцiєнта D є значно меншим. Останнє
може бути зумовленим тим, що при моделюваннi
експериментальних даних ми не враховували тем-
пературної залежностi визначених вище дефор-
мацiй розтягу в nc-Si. Вiдмiннiсть температурних
залежностей коефiцiєнтiв термiчного розширення
плiвки nc-Si, матрицi та пiдкладки кварцу може
приводити до термоiндукованих змiн величини де-
формацiй в дослiджуванiй гетеросистемi. Оскiль-
ки пружнi деформацiї в дослiджуванiй системi nc-
Si в оксиднiй матрицi можуть iстотно залежати вiд
невiдповiдностi коефiцiєнтiв термiчного розшире-
ння nc-Si, матрицi SiOx, та пiдкладки кварцу, то
розрахунок внеску температурно-залежних пру-
жних деформацiй є достатньо складною задачею.
Проте в нашому випадку пружнi термодеформа-
цiї можна оцiнити iз рiзницi температурної зале-
жностi експериментальних частот фононної смуги
(суцiльна лiнiя на рис. 3) та теоретично модельо-
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ваної з врахуванням внескiв ангармонiзму та тер-
мiчного розширення (штрих-пунктирна лiнiя на
рис. 3). На рис. 4 наведено розраховану темпера-
турну залежнiсть змiщення частоти фононної сму-
ги nc-Si, зумовлену пружними термодеформацiя-
ми Δωstrain в дослiджуванiй гетеросистемi, а також
оцiненi значення цих деформацiй згiдно з вира-
зом (2). Як видно з рис. 4, при зростаннi темпера-
тури спостерiгається поступова релаксацiя дефор-
мацiй розтягу в nc-Si, що є логiчним, оскiльки цi
деформацiї виникають в результатi невiдповiдно-
стi коефiцiєнтiв термiчного розширення при охоло-
дженнi структури пiсля її термiчного вiдпалу при
T = 1400 К.

3.2. Ефект лазерного розiгрiву

Для дослiдження ефекту лазерного розiгрiву nc-
Si були проведенi вимiрювання спектрiв КРС nc-
Si при варiюваннi густини потужностi збуджую-
чого випромiнювання в дiапазонi 0,5–100 кВт/см2

(рис. 6). При збiльшеннi густини потужностi ла-
зерного збудження спостерiгається поступовий
низькочастотний зсув та уширення фононної сму-
ги nc-Si, що може бути зумовленим зростанням ло-
кальної температури внаслiдок ефекту лазерного
розiгрiву нанокристалiтiв.

Температура дослiджуваних нанокристалiтiв
оцiнювалась iз спiввiдношення iнтегральних iнтен-
сивностей стоксової та антистоксової компонент
спектра КРС nc-Si згiдно з виразом [29]:

IS
IAS

= C

(
ωl + ωS(T )
ωl − ωS(T )

)4
exp

(
~ωS(T )
kT

)
, (7)

де ωl, ωS та ωAS – частота збуджуючого ла-
зерного випромiнювання, стоксової та антисто-
ксової компонент фононного спектра КРС nc-
Si вiдповiдно. Коефiцiєнт C залежить вiд умов
експерименту i визначається ефективнiстю роз-
сiяння свiтла та експериментальними умовами
реєстрацiї спектрiв КРС в стоксовiй та анти-
стоксовiй областях (коефiцiєнтiв поглинання свi-
тла, перерiзiв розсiяння, умов резонансу, спе-
ктральної чутливостi, та iн.). Цей коефiцiєнт
було визначено за спiввiдношенням iнтенсивно-
стi стокової та антистоксової компонент спектра
КРС nc-Si для даних експериментальних умов
при термiчному нагрiваннi дослiджуваного зраз-

Рис. 4. Температурна залежнiсть частотного змiщення
LO-TO фононної смуги nc-Si внаслiдок пружних термоде-
формацiй Δωstrain, а також оцiнка величини деформацiй

Рис. 5. Спектри КРС nc-Si, вимiрянi при рiзних густинах
потужностi лазерного збудження, λзб = 488 нм

ка. Для чисельного визначення коефiцiєнта C зру-
чно представити вираз (7) у виглядi логарифмi-
чної залежностi вiдношення IS/IAS вiд оберненої
температури:

ln
IS
IAS

= ln(C) + 4 ln
(
ωl + ωS(T )
ωl − ωS(T )

)
+

1
T

~ωS(T )
k

. (8)

ISSN 2071-0194. Укр. фiз. журн. 2013. Т. 58, № 10 985



А.С. Нiколенко

Рис. 6. Залежнiсть вiдношення iнтенсивностей стоксової
та антистоксової компонент спектра КРС nc-Si вiд темпе-
ратури

Рис. 7. Залежнiсть температури nc-Si вiд густини поту-
жностi збуджуючого лазерного збудження

Рис. 8. Температурнi залежностi частотного положення
LO-TO фононної смуги nc-Si, отриманi при безпосередньо-
му нагрiваннi дослiджуваної структури (штрихова крива),
та при лазерному нагрiваннi в процесi вимiрювання (суцiль-
на крива)

З апроксимацiї експериментальних даних (рис. 6),
отриманих при термiчному нагрiваннi зразка
(рис. 1), використовуючи вираз (8) було визначено
значення коефiцiєнта C = 0,875.

На рис. 7 наведено залежнiсть локальної тем-
ператури nc-Si вiд густини потужностi збуджую-
чого лазерного випромiнювання. Значення темпе-
ратури визначено згiдно з виразом (7) для спiв-
вiдношення iнтенсивностей стоксової та антисто-
ксової компонент спектра КРС nc-Si з використа-
нням визначеного вище коефiцiєнта C. Як видно з
рис. 7, пiдвищення густини потужностi збудження
до 100 кВт/см2 приводить до лiнiйного зростан-
ня локальної температури дослiджуваних nc-Si зi
швидкiстю 5,12 К·см2/кВт вiд кiмнатної темпера-
тури до 850 К. Отримане достатньо високе значен-
ня локальної температури nc-Si при досить низькiй
потужностi лазерного збудження може бути зу-
мовлене низькою теплопровiднiстю компонент ге-
теросистеми з nc-Si в оксиднiй матрицi, а зокре-
ма низькою теплопровiднiстю матрицi SiOx (при
кiмнатнiй температурi теплопровiднiсть SiO2 ста-
новить 1,4 Вт·м−1/K на вiдмiну вiд 156 Вт·м−1/K
для об’ємного Si [30]) та зниженням теплопровiд-
ностi системи, зумовленим розсiянням фононiв на
границях нанокристалiтiв, iнтерфейсах та стру-
ктурних дефектах [14, 15]. Необхiдно також вiд-
значити, що при густинi потужностi збудження
P ≤ 5 кВт/см2 вплив ефекту лазерного розiгрiву
nc-Si є несуттєвим.

На рис. 8 наведено температурну залежнiсть ча-
стоти LO-TO фононної смуги nc-Si при їх лазерно-
му розiгрiвi, а також для порiвняння наведено ре-
зультати, отриманi при безпосередньому нагрiван-
нi зразка. Як видно, при зростаннi температури,
зумовленої лазерним розiгрiвом, частота фононної
смуги nc-Si поступово змiщується в низькочасто-
тну область по вiдношенню до частоти, отриманої
при безпосередньому нагрiваннi зразка, а при тем-
пературах T > 750 К спостерiгається її рiзкий зсув
у низькочастотну область.

Однiєю з причин спостережуваної в областi тем-
ператур T < 750 К вiдмiнностi в залежностi змiни
частоти вiд температури може бути рiзний хара-
ктер пружних термодеформацiй. Зокрема, при ло-
кальному лазерному розiгрiвi плiвки nc-Si не вiд-
бувається релаксацiя макроскопiчних деформацiй,
зумовлених рiзницею коефiцiєнтiв термiчного роз-
ширення пiдкладки кварцу та nc-Si.
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Значне низькочастотне змiщення фононної сму-
ги до 494 cм−1 при невисокiй температурi (T =
= 830 K) є незвичним (для порiвняння, таке
низькочастотне змiщення для монокристалiчно-
го кремнiю спостерiгається при температурах
≈1200 K [23]). Такий ефект можна пояснити лише
наявнiстю додаткових фiзичних механiзмiв моди-
фiкацiї фононних спектрiв nc-Si, актуальних при
високiй густинi потужностi збуджуючого випромi-
нювання. Одним iз таких механiзмiв може бути
пiдсилення ангармонiчної взаємодiї фононiв вна-
слiдок високого збудження фононної пiдсистеми
nc-Si. В цьому випадку ангармонiчна взаємодiя
фононiв може приводити до додаткових порушень
правил добору по хвильовому вектору та участi у
процесах розсiяння свiтла фононiв з ненульовими
хвильовими векторами, що приводить до додатко-
вого низькочастотного зсуву фононної смуги nc-Si.
Iншим додатковим каналом затухання оптичних
фононiв може бути ангармонiзм низькочастотних
акустичних фононiв [11] та поверхневих фонон-
них мод [15]. Крiм того, при високих потужностях
збуджуючого випромiнювання зростає ймовiрнiсть
прояву резонансу Фано мiж оптичними фонона-
ми та континуумом станiв фотоiндукованих носiїв
заряду [31, 32]. Бiльш детальний аналiз такої не-
звичної температурної поведiнки фононної смуги
nc-Si потребує подальших дослiджень.

4. Висновки

У роботi дослiджено температурну залежнiсть
спектрiв КРС кремнiєвих нанокристалiтiв. По-
казано, що низькочастотний зсув фононної сму-
ги nc-Si з температурою зумовлено комбiнованим
впливом ефектiв просторового обмеження фоно-
нiв, ангармонiчної взаємодiї фононiв i пружних
термодеформацiй. Встановлено характер темпе-
ратурної залежностi пружних термодеформацiй.
Спостережуваний низькочастотний зсув та уши-
рення фононної смуги nc-Si при пiдвищеннi гу-
стини потужностi лазерного збудження пов’яза-
но з ефектом лазерного розiгрiву. Отримано лi-
нiйну залежнiсть температури nc-Si вiд густи-
ни потужностi лазерного збудження з коефiцi-
єнтом 5,12 К·см2/кВт. Вiдмiннiсть температур-
них залежностей частоти фононної смуги nc-
Si при термiчному нагрiваннi зразка та локаль-
ному лазерному розiгрiвi в дiапазонi темпера-

тур T < 750 К пояснено рiзним характером
пружних термодеформацiй. Значний низькочасто-
тний зсув фононної смуги nc-Si при температу-
рах T < 750 К може бути зумовлений впливом
iнших фiзичних механiзмiв розсiяння, що вини-
кають при високих густинах потужностi лазерно-
го збудження (пiдсилення ангармонiзму фононiв
i порушення правил добору в процесi КРС, ан-
гармонiзм низькочастотних акустичних фононiв,
резонанс Фано).

Автор висловлює щиру подяку доктору фiзико-
математичних наук В.В. Стрельчуку за плiдне
обговорення результатiв даної роботи. Робота
виконана за фiнансової пiдтримки Державної цi-
льової науково-технiчної програми “Нанотехноло-
гiї та наноматерiали» на 2010–2014 роки”, про-
ект № 3.5.2.6 “Розроблення та розвиток методiв
субмiкронного топографування та паспортизацiї
хiмiчного складу, структурної досконалостi, еле-
ктрофiзичних параметрiв та розподiлу механi-
чних напружень у наноструктурах електронiки
i оптоелектронiки”.
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ТЕМПЕРАТУРНАЯ ЗАВИСИМОСТЬ СПЕКТРОВ
КОМБИНАЦИОННОГО РАССЕЯНИЯ СВЕТА
КРЕМНИЕВЫХ НАНОКРИСТАЛЛИТОВ
В ОКСИДНОЙ МАТРИЦЕ

Р е з ю м е

Исследована температурная зависимость спектров комби-
национного рассеяния света (КРС) кремниевых нанокри-
сталлитов (nc-Si) в матрице SiOx. Изменение фононного
спектра с температурой проанализировано с учётом ком-
бинированного влияния эффектов пространственного огра-
ничения фононов, ангармонического взаимодействия, тер-
мического уширения и термоупругих деформаций. Показа-
на постепенная релаксация термоупругих деформаций ра-
стяжения nc-Si с ростом температуры. Исследовано влия-
ние эффекта лазерного разогрева на спектр КРС nc-Si и
установлена линейная зависимость локальной температу-
ры nc-Si от плотности мощности возбуждающего лазерного
излучения. Проанализированы отличия температурных за-
висимостей спектров КРС nc-Si при термическом нагреве
образца и локальном лазерном разогреве.

А.S.Nikolenko

TEMPERATURE DEPENDENCE OF RAMAN SPECTRA
OF SILICON NANOCRYSTALS IN OXIDE MATRIX

S u m m a r y

The temperature dependence of the Raman spectra of silicon

nanocrystals (nc-Si) in a SiOx matrix has been studied. The

temperature evolution of the phonon spectra is considered as

a result of the combined influence of the phonon-confinement

effect, anharmonic phonon coupling, thermal expansion, and

thermoelastic strains. The gradual relaxation of thermoelas-

tic tensile strains in nc-Si with increase in the temperature is

demonstrated. The effect of the laser heating on the Raman

spectrum is studied, and the linear dependence of a local tem-

perature in nc-Si on the power density of the exciting laser

radiation is determined. The differences between the tempera-

ture dependences of the Raman spectra obtained at the thermal

and local laser heatings of the nc-Si specimens are analyzed.
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