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Проведены экспериментальные и модельные исследования процессов формирования крем-
ниевых нанокристаллов (Si-НК) в многослойных структурах с чередующимися ультратон-
кими слоями SiO2 и аморфного гидрогенизированного кремния (α-Si:H) в условиях высо-
котемпературных отжигов. Влияние отжигов на трансформацию структуры слоёв α-Si:H
изучалось с привлечением методов электронной просвечивающей микроскопии высокого

разрешения, спектроскопии комбинационного рассеяния света и фотолюминесценции. Ме-
тодом Монте-Карло проанализированы условия и кинетика формирования Si-НК. Обна-
ружена зависимость типа формируемых кристаллических кремниевых кластеров от тол-
щины и пористости исходного аморфного кремниевого слоя, заключённого между слоями
SiO2. Показано, что увеличение толщины слоя α-Si при низкой пористости приводит к
образованию перколяционного кремниевого кластера вместо изолированных Si-НК.
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Введение. Кремниевые нанокристаллы (Si-НК) представляют интерес как новые эле-
менты опто- и микроэлектроники [1, 2]. Вследствие квантово-размерного эффекта Si-НК
способны излучать свет в области спектра 700–900 нм [3] и на их основе могут быть созда-
ны светоизлучающие приборы кремниевой фотоники [4]. Кремниевые нанокластеры в мат-
рице SiO2 являются перспективными и для использования в элементах памяти на основе

кремния [5, 6]. Среди многообразия вариантов исполнения такого нового вида энергонеза-
висимой памяти, как резистивная память (ReRAM — Resistive Random Access Memory) [7],
рассматривается категория мемристоров, построенных на базе окислов и основанных на
электронной системе коммутации, когда переключение устройства осуществляется запол-
нением и освобождением электронных ловушек. Внедрение в диэлектрик включений раз-
личной природы позволяет ожидать увеличения устойчивости и долговременной работы
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мемристоров, созданных на основе данных материалов [8, 9]. Введение в диэлектрик нано-
кластеров Si может способствовать понижению случайного характера возникновения про-
водящего канала [10].

Способность систем, содержащих такие нанокластеры, излучать свет или сохранять
заряд зависит от характеристик кластеров: размера, состава, пространственного распреде-
ления, природы границы раздела [4, 11]. Наиболее распространённым способом создания
Si-НК является отжиг нестехиометрического оксида кремния (обогащённого кремнием):
при отжиге происходит формирование кремниевых кластеров в матрице диоксида крем-
ния. Существует много методов создания слоёв SiOx: ионная имплантация кремния в SiO2

[12, 13], распыление кремниевой мишени лазером или электронным лучом в присутствии
аргонокислородной плазмы [14], совместное плазменное распыление кремния и диоксида
кремния из разных источников [15], стимулированное плазмой химическое осаждение из
газовой фазы (PECVD — Plasma Enhanced Chemical Vapor Deposition) [16]. Структура
кластеров и их размер зависят от температуры последующего отжига [17]. В этой рабо-
те с использованием метода рентгеновской дифракции на границе раздела нанокластеров

зафиксировано наличие механических напряжений растяжения. При высокотемператур-
ном отжиге исходной аморфной плёнки SiOx происходит разделение фаз на кремниевые

кластеры и матрицу SiO2. Эксперименты показали, что образуются нанокластеры только
при определённой доле избыточного кремния в смеси SiOx. Легче всего они формируются
в смеси с x = 1 [18]. Однако, как и для всех самоорганизованных структур, такие класте-
ры имеют существенный разброс по размерам. Идея ограничения максимального размера
кластера вначале опробовалась на слоистых структурах SiO2—Si—SiO2 [19, 20]. Позднее
было показано, что эффективным способом синтезирования Si-НК контролируемого раз-
мера является отжиг многослойных наноструктур (МНС) с чередующимися слоями SiOx

(x = 1) и SiO2 [18]. Методики формирования МНС Si-НК—SiO2 включают в себя последо-
вательное образование слоёв SiO2 и слоёв, в которых непосредственно появляются Si-НК
при высокотемпературном отжиге. В одном случае НК формируются при восстановлении
и кристаллизации кремния в тонких слоях SiOx [18], а в другом — при кристаллизации

наноразмерных слоёв аморфного кремния (α-Si) [21, 22]. Необходимость высокотемпера-
турных термообработок МНС стимулирует усиленные поиски путей снижения термичес-
кого бюджета. Среди различных вариантов рассматриваются действие на МНС Si—SiО2

быстрых тяжёлых ионов [23] и импульсные термообработки, в том числе импульсными
нано- и фемтосекундным лазерными излучениями [24].

Кроме экспериментальных исследований процессов формирования кремниевых нано-
кластеров к настоящему времени опубликован ряд теоретических и расчётных работ [25–
29]. Моделирование из первых принципов показало, что на границе раздела возникают
механические напряжения, происходит образование дефектов и появляется переходная об-
ласть нестехиометрического состава [25, 26]. Однако методы ab initio непригодны для

изучения реальных технологических процессов, так как длительность рассматриваемых
этими методами интервалов времени очень мала. Большое преимущество есть у решёточ-
ной модели Монте-Карло (МК), обладающей высоким быстродействием. На сегодняшний
день известно несколько работ по МК-моделированию Si-НК в слоях SiOx с использова-
нием решёточных моделей [27, 28], в которых демонстрировалась возможность достичь
разделения фаз при отжиге слоёв SiOx на Si и SiO2 только за счёт случайных блужданий

атомов Si и O. Также появились экспериментальные работы [13, 30], свидетельствующие
о важной роли монооксида кремния при переносе кремния в SiO2 при высоких темпера-
турах. В [29] методом Монте-Карло изучалось влияние SiO на формирование Si-НК при

высокотемпературном отжиге слоёв SiOx.
Несмотря на обширную литературу, посвящённую экспериментальным исследованиям

слоёв SiOx, кинетика процессов, приводящих к возникновению Si-НК или их модификации,
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до сих пор до конца не ясна. Не ослабевает интерес и к процессам, происходящим на

границе раздела Si — SiO2. Компьютерное моделирование помогает глубже разобраться в
процессах на границе Si — SiO2 [31] и особенностях диффузии сквозь диэлектрик [29, 32].

Цель данной работы— выявление влияния толщины слоёв аморфного кремния на раз-
меры нанокристаллов, образующихся после кристаллизации данных слоёв, и эффективной
(средней) толщины слоёв аморфного кремния, при которой нарушается сплошность фор-
мирующегося нанокристаллического слоя и образуются изолированные Si-НК в диоксиде
кремния.

Методика эксперимента. Структуры, состоящие из чередующихся слоёв α-Si:H и

SiO2, были изготовлены на подложках кремния на установке ПСО-150 плазмохимического
осаждения (PECVD) с широкоапертурным источником и индуктивным возбуждением [33].
На подложке кремния формировался слой окисла кремния толщиной 30–35 Å путём прямой
обработки в плазме кислорода [34]. Затем проводилось стимулированное плазмой осажде-
ние плёнки аморфного кремния необходимой толщины из моносилана. Далее плёнка α-Si:H
окислялась на заданную глубину в плазме кислорода. Многослойная структура образована
последовательными процессами плазмохимического осаждения плёнок α-Si:H и их окисле-
ния. В результате были получены МНС, содержащие до шести слоёв α-Si:H, заключённых
между слоями SiO2. Толщина слоёв аморфного кремния L варьировалась в диапазоне 4–
15 нм. Содержание водорода в выращенных плёнках α-Si:H составляло не менее 40 %.
Известно, что плотность слоёв α-Si:H во многом определяется условиями осаждения и со-
держанием водорода в них и может быть заметно меньше плотности кристаллического

кремния [35–37].
Методика формирования структур подробно изложена в [38]. Высокотемпературные

отжиги длительностью 30 мин проводились в атмосфере азота. Свойства полученных
структур до и после отжигов контролировались методами высокоразрешающей электрон-
ной микроскопии (ВРЭМ) на поперечных срезах (микроскоп JEM-4000EX), спектроскопии
комбинационного рассеяния света (КРС) в обратной геометрии рассеяния на длине волны
514,5 нм (спектрометр с тройным монохроматором T64000 фирмы ”Horiba Jobin Yvon”),
спектроскопии фотолюминесценции (ФЛ) (возбуждение Ar-лазером с λ = 488 нм или He—
Cd-лазером с λ = 325 нм). Спектры ФЛ нормировались на спектральную зависимость

чувствительности регистрирующей аппаратуры.
Моделирование процесса формирования кристаллических кластеров кремния при от-

жиге МНС Si—SiO2—α-Si—SiO2 осуществлялось с помощью вычислительного комплекса

SilSim3D [39], использующего алгоритм планирования событий, позволяющий проводить
вычисления в реальном масштабе времени в широком диапазоне температур. Детали ре-
ализации алгоритма описаны в [40].

Результаты эксперимента. Структура исходных и отожжённых кремниевых плё-
нок в МНС изучалась с применением спектроскопии КРС. На рис. 1 приведены спектры
КРС для двух образцов, содержащих четыре слоя α-Si:H, заключённых между слоями
SiO2. Толщина плёнок α-Si:H L ∼ 4 и L ∼ 8 нм.

В спектрах исходных МНС (без отжига) и после отжига при температуре 500 ◦C
на рис. 1, a присутствует широкий пик с максимумом в области 480 см−1, который ярко
выражен для структур с толстыми слоями α-Si:H. Этот пик соответствует хорошо извест-
ным в литературе особенностям плотности колебательных состояний аморфного кремния

и относится к максимуму плотности поперечных оптических (TO — Transverse Optical)
колебательных состояний. Пик в области 150 см−1 соответствует максимуму плотности

поперечных акустических (TA — Transverse Acoustic) колебательных состояний. Пик при
520 см−1 связан с сигналом от кристаллической подложки.

Высокотемпературный отжиг МНС при температуре 1100 ◦C в течение 30 мин поз-
воляет трансформировать слои аморфного кремния в кристаллическую фазу. На рис. 1, b
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Рис. 1. Спектры КРС для МНС после отжига: при температурах 500 ◦C (a) и 1100 ◦C (b).
Кривые 1 — L = 4 нм, 2 — L = 8 нм, Si — спектр КРС для монокристаллического

кремния. На вставке представлен экспериментальный пик 520 см−1 (сплошная кривая) с
аппроксимирующими кривыми Гаусса (пунктирные кривые), относящимися к подложке

(520 см−1), нанокристаллическому слою (507 см−1), аморфной фазе кремния (480 см−1)

представлен спектр КРС после отжигов. Хорошо видно, что после термического отжи-
га происходит модификация спектров: уменьшается интенсивность пиков на 480 см−1 и

150 см−1, связанных с аморфной фазой кремния. Одновременно на кривой 2 на фоне ин-
тенсивного пика от кристаллической подложки кремния (∼520 см−1) проявляется плечо в
области частот ниже 520 см−1, свидетельствующее о возникновении нанокристаллической
фазы. На вставке (см. рис. 1, b) дополнительно представлен изучаемый эксперименталь-
ный пик 520 см−1 и аппроксимирующие кривые Гаусса. Видно, что адекватная подгонка
требует введения трёх пиков, связанных с подложкой (∼520 см−1), нанокристаллическим
слоем (∼507 см−1) и аморфной фазой (∼480 см−1). То, что такого плеча не видно для
образца L ∼ 4 нм, вероятно, связано со слабостью сигнала на фоне подложки из-за ма-
лого количества материала. Наличие низкоэнергетического крыла в области 480 см−1 и

пика в области 150 см−1 для L ∼ 8 нм свидетельствует о частичном сохранении аморф-
ной фазы. По-видимому, температура отжига недостаточна для полной кристаллизации
и остаётся переходный слой аморфного кремния между диоксидом кремния и сформиро-
вавшимся слоем Si-НК. Это совпадает с результатами других работ, в которых показано,
что температура кристаллизации растёт с уменьшением толщины слоёв Si [41].

Спектры фотолюминесценции, проявляющиеся в сформированных слоистых структу-
рах, представлены на рис. 2. На исходных МНС с «тонкими» слоями α-Si:H (L ∼ 4 нм)
наблюдается широкая полоса свечения в области 700–850 нм (кривая 1). В структурах

с «толстыми» слоями (L ∼ 8 нм) этот сигнал в 5–6 раз слабее и лишь незначительно
выше уровня фона (кривая 3). Рост температуры отжига по-разному сказался на измене-
ниях в спектрах образцов с L ∼ 4 нм и L ∼ 8 нм. Высокотемпературный отжиг структур
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Рис. 2. Спектры ФЛ многослойных структур для образцов c L ∼ 4 нм (кривые 1, 2)
и L ∼ 8 нм (кривые 3, 4): 1, 3 — исходные (до отжига), 2, 4 — после отжига при

температуре 1100 ◦C

с L ∼ 4 нм приводит к формированию выраженного пика ФЛ с максимумом ∼840 нм
(кривая 2). В то же время после отжига при температуре 1100 ◦C спектр ФЛ образцов с

L ∼ 8 нм практически не изменился (кривая 4). По литературным данным ([23, 42, 43] и
ссылки в них) пик ФЛ в области длин волн ∼800 нм характерен для Si-НК. Проанализи-
ровав данные КРС и ФЛ, можно констатировать, что при высокотемпературном отжиге
структур с L ∼ 4 нм формируются Si-НК, тогда как в структурах с L ∼ 8 нм образуется
сплошной слой кристаллического кремния.

Наблюдаемые методами КРС и ФЛ эффекты кристаллизации и возможность форми-
рования Si-НК при высокотемпературных отжигах были проверены с применением пря-
мой методики ВРЭМ. На рис. 3 показаны электронно-микроскопические снимки высокого
разрешения структур до и после высокотемпературных отжигов при 1100 ◦C. Более тём-
ные полосы соответствуют слоям кремния, светлые — слоям SiO2. На вставках приведе-
ны также ВРЭМ-изображения (фурье-анализ) микродифракции электронов. Из сравнения
рис. 3, a и c видно, что после термообработок в образце с более толстым слоем (L ∼ 8 нм)
сохраняется сплошность кремниевых слоёв и появляется кристаллическая фаза. Из рис. 3, c
следует, что размер нанокристаллических включений, окружённых аморфной фазой, со-
ставляет 3–5 нм, что хорошо согласуется с данными КРС (см. вставку на рис. 1, b). Сдвиг
пика КРС ∼10 см−1 от положения монокристаллического кремния как раз соответствует

этим размерам [44]. В исходных образцах с тонкими слоями (L ∼ 4 нм) сформировались
кластеры аморфного кремния (рис. 3, b, тёмные пятна), которые после высокотемпера-
турного отжига кристаллизуются. Если на вставке рис. 3, b наблюдается только широкое
гало, характерное для аморфных материалов, то на вставке рис. 3, d на изображении
микродифракции электронов от участков с нанокластерами кремния на фоне гало появ-
ляются дифракционные кольца, свидетельствующие о формировании Si-НК из аморфных
нанокластеров.

Полученные экспериментальные результаты не противоречат результатам других ра-
бот. Так, в [22] приведены данные о кристаллизации МНС с разной толщиной осаждённого
слоя кремния методом магнетронного распыления. Показано, что после кристаллизации
сформировались Si-НК разной формы: при толщине 42 Å слой содержит преимущественно

сферические и эллиптические нанокристаллы при значительных различиях в их форме,
при 85 Å слой состоит в основном из нанокристаллов квадратной формы, при 200 Å слой
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Рис. 3. Поперечные срезы многослойных структур на кремниевой подложке со слоями аморфно-
го кремния, выполненные с помощью электронной микроскопии высокого разрешения: L ∼ 8 нм
(a, c) и L ∼ 4 нм (b, d) до (a, b) и после (c, d) отжигов при температуре 1100 ◦C. На вставках
даны фрагменты увеличенных изображений и картины микродифракции электронов. Светлые

полосы соответствуют слоям SiO2, тёмные — α-Si

содержит прямоугольной формы нанокристаллы такой же высоты, но с размерами в 2,2–
2,5 раза больше в латеральном направлении. В [45] МНС Si—SiO2 получали последова-
тельным осаждением методом PECVD слоёв α-Si (путём разложения SiH4) и слоёв SiO2 (с
использованием смеси SiH4+NO2) с толщиной SiO2 8,5 нм и варьированием толщины α-Si
от 0,9 до 2,6 нм. После отжига образовались Si-НК, упорядоченные в пределах кремние-
вого слоя. При этом Si-НК отделены друг от друга промежутками, заполненными SiO2,
размер которых больше толщины исходного слоя α-Si.

Таким образом, физические эксперименты и результаты других работ показывают,
что в МНС Si—SiO2—α-Si—SiO2, содержащих слои аморфного кремния ниже некоторой
толщины, возможно формирование отдельных Si-НК. Задачей моделирования являлась
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оценка толщины слоя α-Si, начиная с которой происходит формирование изолированных
Si-НК.

Результаты моделирования. Проводилось моделирование высокотемпературных
отжигов структур SiO2—α-Si—SiO2, аналогичных экспериментально исследуемым образ-
цам. Моделируемая система представляла собой два слоя плотного кристаллического ди-
оксида кремния, между которыми был заключён слой кремния толщиной L. В латеральных
направлениях ставились циклические граничные условия, сверху структура ограничива-
лась отражающей стенкой, а снизу располагалась кремниевая подложка. Толщина слоёв
диоксида кремния бралась равной 6,2 нм (нижний слой) и 4,2 нм (верхний слой), а тол-
щина слоёв кремния варьировалась в пределах от 1 до 8 нм. Максимальные латеральные
размеры исследуемых структур составляли 78 × 68 нм.

В физическом эксперименте рассматривались слои α-Si:H, полученные методом

PECVD, с высоким содержанием водорода. Выше отмечалось, что плотность таких слоёв
может быть заметно меньше плотности кристаллического кремния. В модельном экспери-
менте для учёта пониженной плотности аморфных слоёв кремния мы использовали слои,
в которых часть решёточных мест была заполнена вакансиями. Вакансии располагались
случайным образом внутри слоя Si. Введение вакансий эквивалентно моделированию по-
ристых слоёв. Пористость P варьировалась от 30 до 60 %. При моделировании не учитыва-
лось присутствие водорода в слоях аморфного кремния. Температура отжига всех струк-
тур составляла 1100 ◦C в соответствии с экспериментом. Собирание кремния в кластеры и
уплотнение диоксида кремния вокруг них осуществлялось за счёт диффузионных переме-
щений атомов кремния и кислорода по вакантным местам алмазоподобной кристалличес-
кой решётки. Были получены модельные зависимости распределения Si-НК по размерам

от длительности отжига, толщины и пористости слоя кремния.
Рис. 4 демонстрирует эволюцию модельной системы, содержащей самые тонкие слои

кремния (L = 1 нм) с пористостью 60 % при увеличении времени отжига. Исходно ва-
кансии сосредоточены в слое кремния, а также присутствуют на границе раздела SiO2 —
кремниевая подложка. Во время отжига изменяется распределение вакансий в модель-
ной системе. По мере образования кремниевых кластеров начинается движение вакансий
и формирование вакансионных островков в слоях диоксида кремния. Бо́льшая часть ва-
кансий при длительном отжиге выходит на поверхность (между диоксидом кремния и

отражающей стенкой). При этом слой диоксида кремния уплотняется и кластеры крем-
ния оказываются «замурованы» в матрице SiO2. Однако некоторое количество вакансий

a cb d

Рис. 4. Сечения модельной системы после отжига разной длительности при температуре

1100 ◦C, L = 1 нм, P = 60 %: a — до отжига, b — t = 10 c, c — t = 60 c, d — t = 600 c.
Чёрным цветом отмечены атомы Si, светло-серым — O, тёмно-серым прямоугольником —

отражающая крышка
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Рис. 5. Модельная система с L = 1 нм после 600 с отжига: сечения при P = 30 % (a) и
P = 50 % (b), трёхмерный вид при P = 50 % (c). Атомы подложки и матрицы SiO2 отображены

полупрозрачными, отражающая крышка не показана

всегда присутствует как на границе подложки Si — слой SiO2, так и на границе раздела
Si-НК — SiO2. При высоких температурах (1100 ◦C) в слое диоксида кремния происходит
непрерывное движение вакансий и вакансионных островков. В структурах, содержащих
слои кремния с пористостью 60 %, концентрация вакансионных островков столь велика,
что по этим вакансиям осуществляется перенос кремния из нанокристаллов на подложку.
Так, в структурах с тонкими (1 нм) пористыми (P = 60 %) слоями кремния через 3000 с
высокотемпературного отжига не остаётся ни одного Si-НК.

Концентрация Si-НК зависит от пористости исходного слоя Si и повышается с

её уменьшением. При увеличении времени отжига количество кластеров снижается.
Рис. 5, a, b иллюстрируют зависимость плотности Si-НК от пористости исходного слоя.
Трёхмерное изображение модельной системы после десятиминутного отжига представлено

на рис. 5, c. Кремниевые кластеры сосредоточены в плоскости исходной плёнки. В струк-
турах с тонкими слоями кремния (L = 1 нм) на начальных стадиях отжига при любом
уровне пористости происходило образование изолированных Si-НК.

С увеличением толщины слоя кремния с малой пористостью в системе в результате

отжига формировался кристаллический перколяционный кластер. Так, в слоях толщиной
4 нм и с пористостью 30 % и ниже после отжига в течение 600 с наблюдался кристалличес-
кий кремниевый слой. На рис. 6, a—d показано изменение морфологии плёнки кремния со
временем при разной пористости. При пористости кремния 30 % после 30 и 300 с отжига
отмечается формирование сплошного кремниевого слоя. При пористости 40 % после от-
жига в течение 30 с образуется слой кремния с отверстиями, однако увеличение времени
отжига в 10 раз приводит к формированию отдельных кластеров. Рис. 6, e демонстрирует
зависимость максимального размера кремниевого кластера от времени отжига для двух

значений пористости слоя. В слоях с низкой пористостью в течение всего времени отжига
сохранялся перколяционный кремниевый кластер (кластер максимального размера), од-
нако его размер и морфология менялись в процессе отжига. В начале отжига этот клас-
тер представлял собой сплошной слой некоторой толщины, где со временем появлялись
сквозные отверстия. Размер перколяционного кластера плавно уменьшался со временем
отжига. При увеличении пористости аморфный кремний начинал собираться в изолиро-
ванные кристаллические кластеры. В этом случае максимальный размер кластера тоже
уменьшался со временем, но скачкообразно. При объединении соседних кластеров отмеча-
лось резкое увеличение максимального размера, а при распаде — резкое уменьшение.
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Рис. 6. Горизонтальные сечения модельной системы на уровне середины исходного пористого
слоя Si толщиной 4 нм после отжигов разной длительности при температуре 1100 ◦C: a —
P = 30 %, t = 30 c; b — P = 30 %, t = 300 c; c — P = 40 %, t = 30 c; d — P = 40 %, t = 300 c
(чёрным цветом отмечены атомы Si, светло-серым — O); e — зависимость максимального

размера кремниевого нанокластера (в атомах) от времени отжига для различных значений
пористости слоя Si (кривая 1 — P = 30 %, кривая 2 — P = 50 %)

При увеличении толщины L до 8 нм образование перколяционного кластера наблю-
далось при 30 и 40 % пористости исходного кремниевого слоя. Увеличение пористости до
60 % даже при кратковременном отжиге (14 с) приводило к формированию не сплошного
слоя, а отдельных Si-НК.

Проанализирована кинетика формирования Si-НК. Были получены зависимости сред-
них размеров кластеров от времени отжига при разных толщинах и пористости слоя крем-
ния. Исследована зависимость от времени отжига полного числа атомов, находящихся в
нанокристаллах кремния. Рассмотрены только кластеры размером более 10 атомов. Эта
зависимость убывающего характера имела некоторые особенности из-за пористости слоя
кремния. Начальный участок соответствовал резкому уменьшению количества атомов в

больших кластерах, так как на этом временно́м интервале происходило образование мно-
жества мелких нанокристаллов (размером менее 10 атомов). Уменьшение размера Si-НК
на начальных этапах отжига обусловлено наличием большого числа вакансий в переход-
ном слое диоксида кремния состава SiOx, принимающего атомы кремния из исходного

слоя α-Si. При дальнейшем увеличении времени отжига происходит уплотнение диоксида
кремния и процесс образования мелких кластеров приостанавливается. На этом этапе от-
жига наблюдалось увеличение среднего размера кластера со временем. На поздних этапах
отжига после уплотнения диоксида кремния уменьшение размеров Si-НК обусловлено вли-
янием кремниевой подложки, которая является эффективным стоком для атомов кремния.
Данные особенности наиболее ярко выражены в слоях с большой пористостью.

Результаты предлагаемой работы находятся в качественном согласии с уже опубли-
кованными данными других авторов. Насколько нам известно, до сих пор не проводился
систематический анализ влияния толщины и плотности кремниевых слоёв на переход от

формирования изолированных кристаллических Si-НК к образованию кристаллической

плёнки кремния. В [27] методом Монте-Карло исследовалось формирование нанокласте-
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ров при отжиге плёнок SiO2, имплантированных кремнием. В зависимости от содержания
избыточного кремния в моделируемой системе реализовывались различные режимы разде-
ления фаз. При малых дозах кремния происходила классическая нуклеация с последующим
ростом за счёт коалесценции и оствальдовского созревания. При больших дозах, превы-
шающих перколяционный порог, вместо отдельных нанокластеров появлялись структу-
ры размерами в десятки нанометров, соединённые в латеральных направлениях. Влияние
кремниевой подложки на процесс формирования Si-НК при отжиге слоёв SiOx отмечался

в [27, 29]. В работе [29] анализировалась кинетика отжига слоя SiOx (x = 1), лежащего на
кремниевой подложке. На начальных этапах отжига зарождение кластеров происходило
по всему объёму слоя SiO, позднее вблизи подложки возникала область обеднения, связан-
ная с переносом атомов избыточного кремния на подложку. В отличие от [29], где перенос
кремния осуществлялся в основном подвижными молекулами монооксида кремния, обра-
зующимися в слое SiOx при высоких температурах, в данной работе моделировался отжиг
кремниевых слоёв стехиометрического состава и перенос кремния к подложке происходил

за счёт диффузионных скачков его атомов по вакантным узлам кристаллической решётки

диоксида кремния.
Заключение. С применением низкотемпературных методов плазмохимического оса-

ждения с последующим окислением в плазме кислорода получены многослойные нано-
структуры на основе аморфного гидрогенизированного кремния (толщиной 4–8 нм) и ди-
оксида кремния. По данным спектроскопии комбинационного рассеяния света и высоко-
разрешающей электронной микроскопии кремний в исходных структурах присутствует в

аморфной фазе. После высокотемпературного отжига при 1100 ◦C кремний переходит в

кристаллическую фазу: сплошной нанокристаллический слой для L ∼ 8 нм и отдельные
нанокристаллы кремния для L ∼ 4 нм. На спектрах ФЛ для МНС с плёнкой кремния тол-
щиной ∼4 нм наблюдается полоса свечения с максимумом при 825 нм, характерная для
Si-НК.

Моделирование методом Монте-Карло продемонстрировало зависимость размеров и
морфологии Si-НК, формируемых при отжиге слоистых структур Si—SiO2—α-Si—SiO2,
от толщины и пористости исходного аморфного слоя кремния. При отжиге тонких слоёв
аморфного кремния при температуре 1100 ◦C во всём исследуемом диапазоне пористости

(P = 30–60 %) происходит формирование кристаллических кластеров кремния. Увеличе-
ние толщины слоя аморфного кремния при низкой пористости приводит к образованию

перколяционного кремниевого кластера вместо формирования изолированных Si-НК. По-
вышение пористости не только увеличивает минимальную толщину α-Si, требуемую для
образования перколяционного кремниевого кластера, но и влечёт за собой рост концент-
рации вакансий в диоксиде кремния, движущихся по слоям SiO2 и облегчающих перенос

атомов кремния из Si-НК к подложке Si.
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