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Обнаружено увеличение интенсивности фотолюминесценции и комбинационного рассеяния света в

многослойных структурах на основе пористого кремния, обладающих свойствами одномерных фотонных

кристаллов, при возбуждении светом с длиной волны 1.064 мкм. Обнаружено, что при попадании возбуждаю-

щего излучения на край фотонной зоны исследуемых структур происходит многократное увеличение (более
чем в 400 раз) эффективности комбинационного рассеяния света. Данный эффект объясняется частичной

локализацией возбуждающего света, что приводит к значительному увеличению времени взаимодействия

света с веществом в исследуемых структурах.

1. Введение

Интерес к исследованию нано- и микроструктур на

основе кристаллического кремния (c-Si) связан с тем

фактом, что такие структуры могут быть легко совме-

стимы с устройствами микро- и оптоэлектроники [1]. Фо-

тонные применения структур на основе c-Si во многом

основаны на создании искусственных сред, в которых

используется регулярное или случайное чередование

областей с различным показателем преломления [2].
Вследствие многократного отражения от областей с

различным показателем преломления может возникать

частичная локализация света [3], которая приводит к

увеличению времени взаимодействия фотона с веще-

ством. Такой эффект представляет большой интерес как

для фундаментальной науки, так и для практического

применения, в том числе при создании новых лазерных

сред, оптических переключателей и других устройств

нанофотоники. Эффект частичной локализации света

наблюдался в так называемых щелевых микрострукту-

рах, состоящих из чередующихся кремниевых стенок и

пустот [4–6]. Большой интерес к комбинационному рас-

сеянию (КР) в кремниевых структурах связан с недав-

ними работами по созданию рамановского лазера [7,8].
В работе [9] была продемонстрирована возможность

усиления КР-света в щелевых структурах на основе c-Si,
а также возможность его использования для высоко-

чувствительного детектирования молекул, введенных в

такие структуры.

Известно, что эффект локализации света может на-

блюдаться в фотонных кристаллах (ФК) в области их

фотонной запрещенной зоны (ФЗЗ) [10,11]. Одномерные
ФК можно изготовить на основе пористых полупро-

водников, в частности пористого кремния (ПК) [12].
Поскольку пористость и показатель преломления ПК
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определяются плотностью тока процесса электрохи-

мического травления, то, периодически варьируя эту

величину, можно создавать структуры с чередующи-

мися слоями различной пористости и, следовательно,

различным показателем преломления. В данной работе

рассматривается возможность использования эффекта

частичной локализации света в ФК на основе ПК для

управления интенсивностью сигналов фотолюминесцен-

ции (ФЛ) и КР в таких структурах.

2. Методика эксперимента

Образцы были приготовлены методом электрохими-

ческого травления пластин c-Si n-типа проводимости с

удельным сопротивлением 10мОм · см и ориентацией

поверхности (100). В качестве электролита использо-

вался раствор плавиковой кислоты и этилового спир-

та в соотношении 1 : 1. Формирование многослойной

структуры проводилось путем периодического измене-

ния плотности тока травления. Таким образом были по-

лучены структуры с чередующимися слоями различной

пористости и, следовательно, с различным показателем

преломления [12]. Согласно данным электронной ми-

кроскопии, толщина слоев составляла 100−200 нм для

различных образцов. Измерения спектров пропускания,

проведенные на одиночных слоях тех же пористостей,

позволили определить показатели преломления. Анализ

поперечных сечений многослойных структур в скани-

рующем электронном микроскопе позволил определить

толщины слоев для каждого образца. Полученные дан-

ные приведены в таблице.

Измерения спектров отражения в ближнем инфра-

красном (ИК) диапазоне проводились с помощью инфра-

красного спектрометра Bruker 66/vS, имеющего пристав-

ку комбинационного рассеяния FRA 106/S для измере-

ния ФЛ и КР света. Возбуждение образцов проводилось
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Параметры используемых образцов многослойных структур:

показатели преломления n1, n2 и толщины слоев d1, d2 , а также

экспериментально измеренные и рассчитанные по формуле (1)
значения центра ФЗЗ

Образец n1 n2 d1 , нм d2, нм
Центры ФЗЗ, нм

эксперимент теория

A 2.3 1.9 86 110 880 814

B 2.3 1.9 102 130 1050 963

C 2.3 1.9 118 150 1210 1113

непрерывным излучением лазера Nd : YAG с длиной

волны 1.064 мкм и мощностью 150 мВт. Диаметр пятна

лазерного излучения на образце составлял 2мм. Спе-

циально контролировалось отсутствие нагрева образцов

под действием возбуждающего света.

3. Экспериментальные результаты
и их обсуждение

Спектры отражения образцов многослойных структур

в ближнем ИК диапазоне представлены на рис. 1. Они

хорошо описываются в рамках модели одномерных ФК с

фотонной запрещенной зоной, определяемой формулой

Брэгга [13]:

2(n1d1 + n2d2) = mλ, (1)

где d1, d2 — толщины слоев ПК, n1, n2 — их показа-

тели преломления, λ — длина волны, соответствующая

середине ФЗЗ, m = 1, 2, 3 . . . Спектры на рис. 1 соответ-

ствуют случаю m = 1, т. е. первой ФЗЗ.

Из экспериментальных спектров отражения были оце-

нены положения центра ФЗЗ для исследованных образ-

цов (индекс „эксперимент“ в таблице). При сравнении с

рассчитанными по формуле (1) значениями ФЗЗ (индекс
„теория“ в таблице) наблюдается расхождение в 8−9%,

что может быть связано с погрешностью определения

толщин слоев, а также с наличием дисперсии показателя

преломления ПК, которая не учитывалась при расчетах.

На рис. 2 представлены спектры отражения в ближнем

ИК-диапазоне для образца A в зависимости от угла

падения возбуждающего излучения. При увеличении

угла падения происходит сдвиг ФЗЗ в сторону боль-

ших волновых чисел, что объясняется уменьшением

эффективной оптической плотности рассматриваемой

многослойной структуры в направлении преломленного

луча [13]. Таким образом, путем изменения угла падения

возбуждающего излучения можно сдвигать положение

ФЗЗ. Данный факт был использован нами для точной

подстройки положения ФЗЗ в описываемых далее экспе-

риментах по измерению КР света.

На рис. 3 представлены спектры ФЛ и КР образца A
при различных углах падения возбуждающего света.

Отметим, что провал в области от −100 до 100 см−1

связан с наличием нотч-фильтра в системе регистрации

Рис. 1. Спектры отражения используемых образцов много-

слойных структур.

Рис. 2. Спектры отражения образца A при различных углах

падения возбуждающего излучения, указанных на рисунке.

Пунктирные линии на частотах 9398, 8878 и 9918 см−1 соот-

ветствуют возбуждающему излучению, стоксовой и антисток-

совой компонентам КР в c-Si.

Рис. 3. Спектры ФЛ и КР для образца A при угле падения,

равном 0 (кривая 1) и 20◦ (кривая 2), и подложки c-Si
(кривая 3).
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Рис. 4. Зависимость интенсивности КР от угла падения воз-

буждающего излучения для образца A (кривая 1) и подложки

c-Si (кривая 2).

КР-спектрометра. Широкая полоса, наблюдаемая как

в области стоксовых (отрицательные значения), так

и антистоксовых (положительные значения) волновых

чисел, соответствует ФЛ нанокристаллов кремния в

слоях ПК. Действительно, использованные слои от-

носятся к так называемому мезопористому кремнию,

для которого средние размеры нанокристаллов могут

превышать 10 нм [14]. В этом случае эффект увеличения

запрещенной зоны вследствие квантового ограничения

для носителей заряда является несущественным, и поло-

жение спектра ФЛ близко к таковому для c-Si (кривая 3

на рис. 3).

На фоне широкого спектра ФЛ на рис. 3 наблюдается

острый пик на частоте 520 см−1, который соответствует

стоксовой компоненте КР-света. Положение пика указы-

вает на доминирующий вклад КР на фононах в Ŵ-точке

зоны Бриллюэна для c-Si. Ввиду относительно большого

размера нанокристаллов в используемых слоях ПК, фор-

ма и положение линии КР практически не отличалась от

аналогичной линии для подложки c-Si.
Как видно из рис. 3, при изменении угла падения

возбуждающего излучения происходит изменение интен-

сивности как для ФЛ, так и для КР. При некоторых углах

падения наблюдается значительное увеличение сигналов

ФЛ и КР по сравнению с подложкой c-Si. Эффект усиле-

ния ФЛ и КР имел место при углах падения, приводящих

к попаданию возбуждающего излучения в край ФЗЗ.

В то же время в случае попадания возбуждающего

света или его стоксовой компоненты в середину ФЗЗ

данный эффект не наблюдался, что, очевидно, связано

с полным отражением света. В экспериментах не было

обнаружено усиления сигналов для антистоксовой ком-

поненты рассеяния, что, вероятно, вызвано ее большим

поглощением в используемых слоях ПК.

На рис. 4 представлена зависимость интенсивности

линии КР света, выделенной на фоне широкого спектра

ФЛ, от угла падения возбуждающего излучения для

образца A. Как уже отмечалось выше, при определенном

угле падения (около 20◦) наблюдается многократный

рост сигнала КР, что объясняется попаданием линии

возбуждающего излучения в край ФЗЗ (см. рис. 2).
Отметим, что для образцов B и C сигналы КР были

крайне низкими и существенно не изменялись в исполь-

зованном интервале углов падения, что можно понять,

учитывая положения их ФЗЗ.

Наблюдаемый эффект усиления сигналов ФЛ и КР

можно интерпретировать как увеличение эффективного

объема взаимодействия возбуждающего излучения с ве-

ществом в условиях измененной оптической плотности

состояний. Действительно, на краю ФЗЗ по существу

наблюдается область сильной дисперсии эффективного

показателя преломления, а значит, и фазовой скорости

распространения света [12]. Для количественного описа-

ния данного эффекта рассмотрим время взаимодействия

излучения с веществом, которое можно оценить по

следующим формулам:

τ0 =
2L0nSi

c
, (2)

τ =
I
I0

τ0
L0

L
, (3)

где τ0 и τ — времена взаимодействия света с веще-

ством подложки c-Si и в образцах ФК соответственно,

L0 и L — толщины пластины c-Si и многослойной

структуры, I0 и I — интенсивности КР для подложки

и исследуемого образца, c — скорость света, nSi —

показатель преломления c-Si. Отметим, что оценка по

формулам (2) и (3) с использованием интенсивности ФЛ

будет менее корректна ввиду нелинейной зависимости

интенсивности ФЛ от интенсивности возбуждения.

Последнее обусловлено бимолекулярным характером

межзонной ФЛ в c-Si [15] и в мезопористом ПК [16].
При изменении положения ФЗЗ относительно частоты

возбуждающего излучения происходит изменение интен-

сивности сигналов ФЛ и КР, что по формуле (3) можно

интерпретировать как рост времени τ . Последняя вели-

чина достигает максимального значения для образца A
при попадании частоты возбуждающего излучения на

край ФЗЗ. Из рис. 4 видно, что максимальное отношение

интенсивностей КР исследуемого образца и подложки

равно 4; толщина пластины c-Si составляет 400 мкм, а

толщина многослойной структуры около 4мкм. Подста-

вив эти значения в формулы (2) и (3), получим, что

наблюдаемый рост интенсивности сигнала КР соответ-

ствует увеличению времени взаимодействия возбужда-

ющего излучения с веществом от 32 пс (для подложки

c-Si) до 13 нс, т. е. более чем в 400 раз. Для других

исследуемых образцов значительного роста сигналов ФЛ

и КР не наблюдалось в диапазоне исследуемых углов

ввиду того, что положения их ФЗЗ были далеки от

частоты возбуждающего излучения. Очевидно подбирая

параметры ФК, в частности, увеличивая контраст по-

казателя преломления и число слоев, можно достичь
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более разких границ ФЗЗ, а значит — большего роста

интенсивностей ФЛ и КР.

4. Заключение

Таким образом, в данной работе была показана воз-

можность управления интенсивностями ФЛ и КР много-

слойных структур на основе пористого кремния, обла-

дающих свойствами одномерных фотонных кристаллов.

Наблюдаемая немонотонная зависимость интенсивности

ФЛ и КР от угла падения возбуждающего излучения

может быть объяснена изменением времени взаимо-

действия света с веществом. Как показал анализ экс-

периментальных данных, время взаимодействия может

возрастать более чем в 400 раз для многослойных

структур на основе ПК по сравнению с пластинками

c-Si. Эффект увеличения времени взаимодействия, при-

водящий к увеличению сигналов КР и ФЛ, по-видимому,

можно использовать для создания новых типов сенсоров

на активные молекулы, внедренные в пористую матрицу,

а также новых светоизлучающих устройств на основе

кремния.
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Abstract An enhancement of the intensity of photolumines-

cence and Raman scattering in multilayer structures based on

porous silicon with the properties of one-dimensional photonic

crystals under light excitation with 1.064 µm was investigated. The

intensity of Raman scattering was bound to increase (more than

400 times) when the wavelength of excitation light was falling

on the edge of photonic zone of the samples. This effect can

be explained by partial localization of the excitation light, which

results in increasing the time of interaction of light with the

substance in the investigated structures.
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