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Zmiennoprądowe właściwości dielektryczne materiałów 
nanowarstwowych a-SiOx/SiO2 

 
 

Streszczenie. Nanokompozyt warstwowy a-SiOx/SiO2 został osadzony na podłożu krzemowym o orientacji (100) przez naprzemienne próżniowe 
naparowywanie. W ten sposób otrzymano 50 warstw naprzemiennie ułożonych SiOx oraz SiO2. Grubości poszczególnych warstw wynosiły ok. 3nm 
dla SiO2 oraz ok. 8 nm dla SiOx. Całkowita grubość uzyskanego nanokompozytu bez podłoża wynosiła  280 ± 15 nm. Następnie otrzymany materiał 
został poddany dwu godzinnemu wygrzewaniu w temperaturze 1110ºC w atmosferze azotu. Zmiennoprądowe pomiary wielkości elektrycznych 
wykonano w zakresie częstotliwości z przedziału od 100 Hz do 1 MHz w temperaturach od 20 K do 375 K. Przedstawiono częstotliwościowe i 
temperaturowe zależności pojemności, konduktywności, kąta przesunięcia fazowego, przenikalności dielektrycznej oraz tangensa kąta strat. Na tej 
podstawie ustalono, mechanizm przenoszenia ładunku w materiale oraz jego właściwości dielektryczne. 
 
Abstract. The layered a-SiOx/SiO2 nanocomposite was deposited by alternating vacuum evaporation on a p-Si:B (100) substrate. In this way, 50 
layers of alternating placed SiOx and SiO2 were obtained. The thicknesses of individual layers were approx. 3 nm for SiO2 and approx. 8 nm for 
SiOx.The total thickness of the obtained nanocomposite without substrate was 280 ± 15 nm. Then the material was subjected to a two hour 
annealing at 1100 °C under a nitrogen atmosphere to obtain silicon nanoparticles in the oxide matrix. AC measurements of electrical properties were 
made in the frequency range from 100 Hz to 1 MHz at temperatures from 20 K to 375 K. Frequency and temperature dependences of capacitance, 
conductivity, phase shift angle, dielectric permittivity and tangent of the loss angle were presented. On this basis, the mechanism of charge transfer 
in the material and its dielectric properties were determined. It was found that in the nanocomposite hopping conductivity and additional polarity to 
the matrix occur. The temperature dependence of the dielectric relaxation time was determined, on the basis of which the activation energies were 
calculated. Two ranges of changes in activation energy can be observed: low temperature region corresponds to a low activation energy value 
�E1�0,0002 eV, while in the high temperature range, the activation energy rises many times up to �E2�0.08 eV. (AC dielectric properties of a-
SiOx/SiO2 layered nanomaterials). 
 
Słowa kluczowe: nanokryształy Si, nanowarstwy, właściwości elektryczne, transport ładunku. 
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Wprowadzenie 
Odkrycie w temperaturze pokojowej silnej luminescencji 

pochodzącej od nanokryształów krzemu [1] oraz 
osadzonych w osnowie dielektryków o szerokiej przerwie 
energetycznej [2, 3, 4] spowodowało w ostatnich latach 
intensyfikację badań związanych z potencjalnym 
zastosowaniem tych materiałów do budowy urządzeń 
optoelektronicznych. Dobrymi kandydatami w tej dziedzinie 
są materiały o osnowie tlenku krzemu SiO2 lub osnowach 
tlenkowych niestechiometrycznych bogatych w krzem [2, 3]. 
Stosowanych jest wiele różnych metod wytwarzania takich 
struktur np. implantacja jonów Si do SiO2 [5, 6], reaktywne 
naparowywanie SiO [7] czy chemiczne osadzanie z fazy 
gazowej wspomagane plazmowo [8]. Procesy osadzania są 
ważnym krokiem w celu uzyskania dobrze 
uporządkowanych nanokryształów krzemu w osnowie 
tlenkowej, co w znaczący sposób wpływa na właściwości 
elektryczne i optyczne. Na przykład, rozmiar cząstek 
bezpośrednio określa pasmo wzbronione takich układów 
[9]. Skład osnowy oraz granicy faz na powierzchni 
nanocząstek wpływa nieznacznie na emisję światła oraz 
magazynowanie ładunków elektrycznych [9, 10]. 

Jednym ze sprawdzonych sposobów kontroli wielkości 
nanocząstek krzemu jest osadzenie cienkiej warstwy tlenku 
krzemu wzbogaconego w krzem, między warstwami SiO2, 
tworząc układ wielowarstwowy. Podczas wygrzewania 
warstwa krzemionki działa jako bariera dyfuzyjna, 
ograniczając tym samym wzrost kryształów [11, 12]. 
Większość istniejącej literatury w tej dziedzinie opisuje 
strukturalne i optyczne właściwości. Podjęto kilka prób 
zbadania właściwości elektrycznych nanokryształów 
krzemu opracowanych z zastosowaniem podejścia 
wielowarstwowego SiOx/SiO2. Określono, że w tego typu 
strukturach może zachodzić zjawisko tunelowania Fowlera–
Nordheima [13]. W zależności od grubości oraz ilości 
warstw mogą zachodzić również mechanizmy 
bezpośredniego tunelowania [14], transport równoległy [15] 
czy mechanizm Poole'a–Frenkla [16]. 

Celem poniższej pracy było zbadanie 
zmiennoprądowych wielkości elektrycznych nanomateriałów 
wielowarstwowych a-SiOx/SiO2, które poddano 
wygrzewaniu w celu uzyskania nanokryształów krzemu w 
osnowie tlenkowej. Na tej podstawie określono właściwości 
dielektryczne oraz zaproponowano zmiennoprądowy 
mechanizm przenoszenia ładunku w tego typu układach. 
 
Materiały i metody badawcze 

Nanokompozyt warstwowy a-SiOx/SiO2 został osadzony 
na podłożu krzemowym o orientacji (100) przez 
naprzemienne próżniowe naparowywanie odpowiednich 
materiałów z dwóch oddzielnych źródeł, wg metody 
opisanej w pracy [12]. Przed osadzeniem, resztkowe 
ciśnienie atmosferyczne wynosiło 1,9×10-4 Pa. Podczas 
procesu temperaturę podłoża utrzymywano na poziomie 
200 ± 10°C, a ciśnienia par SiO i SiO2 wynosiły 
odpowiednio 9,3×10-4 i 2,7×10-2 Pa. W ten sposób 
naparowano 50 warstw naprzemiennie ułożonych SiOx oraz 
SiO2. Grubości poszczególnych warstw monitorowano za 
pomocą mikroskopii interferencyjnej i uzyskano ok. 3nm dla 
SiO2 oraz ok. 8 nm dla SiOx. Całkowita grubość uzyskanego 
nanokompozytu bez podłoża wynosiła  280 ± 15 nm. 
Następnie otrzymany materiał został poddany dwu 
godzinnemu wygrzewaniu w temperaturze 1110ºC w 
atmosferze azotu. W rezultacie otrzymano struktury z 
nanocząsteczkami krzemu o średnich wymiarach 2,5, 3,5 i 
4,5 nm. Pomiar wielkości nanoziaren został 
przeprowadzony za pomocą wysokorozdzielczej 
transmisyjnej mikroskopii elektronowej, jak opisano w pracy 
[12]. Na powierzchnię próbek naniesiono srebrne styki w 
celu zminimalizowania wpływu styku punktowego w czasie 
pomiarów elektrycznych. 

Badania zmiennoprądowych właściwości elektrycznych 
wytworzonych i wygrzanych warstw wykonano na 
stanowisku pomiarowym opisanym w pracy [17]. Pomiar 
przeprowadzono w zakresie temperatur pomiarowych Tp od 
20 K do 375 K. Mierzonymi parametrami były rezystancja 
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b)

a)

b)

Rp, pojemność Cp, kąt przesunięcia fazowego θ oraz 
tangens kąta strat dielektrycznych tgδ przy użyciu prądu 
zmiennego w zakresie częstotliwości 100 Hz-1MHz. Na tej 
podstawie wyznaczono zależność częstotliwościową 
konduktywności σ oraz stratność materiału. 
 
Wyniki pomiarów 

Na rysunku 1a przedstawiono częstotliwościowo-
temperaturową zależność pojemności Cp materiału a-
SiOx/SiO2 dla kilku wybranych temperatur pomiarowych. 
Można zauważyć, że pojemność wraz ze wzrostem 
temperatury pomiarowej nieznacznie rośnie, zaś maleje 
znacząco wraz ze wzrostem częstotliwości – o ponad rząd 
wielkości. Rysunek 1b przedstawia częstotliwościowo-
temperaturową zależność kąta przesunięcia fazowego. W 
całym zakresie temperatur pomiarowych oraz częstotliwości 
kąt jest ujemny i nie przekracza -90º. Świadczy to o 
pojemnościowym charakterze badanej struktury. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Rys.1. Częstotliwościowo-temperaturowe zależności pojemności Cp 
a) oraz kąta przesunięcia fazowego  b) nanokompozytu a-
SiOx/SiO2 

 
Rysunek 2a przedstawia częstotliwościowo-

temperaturową zależność tangensa kąta strat 
dielektrycznych tg, zaś rysunek 2b częstotliwościowo-
temperaturową zależność konduktywności  materiału a-

SiOx/SiO2 dla kilku wybranych temperatur pomiarowych. 
Analiza wykresów sugeruje, że w materiale zachodzi 
przewodnictwo typu dielektrycznego. Przede wszystkim 
konduktywność rośnie wraz z temperaturą pomiarową Tp. 
Co więcej konduktywność materiału rośnie wraz ze 
wzrostem częstotliwości pomiarowej w pełnym zakresie 
temperatur. Zgodnie z Mottem [18] można określić, że w 
badanym materiale zachodzi tunelowanie elektronów 
między nanocząsteczkami krzemu przez barierę z SiO2 
oraz można zastosować model zmiennoprądowej 
przewodności skokowej zaproponowany w pracach [19, 20]. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Rys.2. Częstotliwościowo-temperaturowa zależność tangensa strat 
dielektrycznych tgδ a) oraz konduktywności  b) nanokompozytu a-
SiOx/SiO2 
 

Model przewiduje, że pomiędzy nanocząsteczkami fazy 
metalicznej, umieszczonymi w matrycy dielektrycznej, 
zachodzi skokowa wymiana ładunków poprzez tunelowanie. 
Przeskok z jednej neutralnej cząsteczki do drugiej 
powoduje powstawanie dipolu (zachodzi dodatkowa 
polaryzacja materiału). Po czasie istnienia dipolu τ dochodzi 
do dalszego przeskoku elektronu w kierunku przeciwnym 
do pola elektrycznego (prąd stały). Prawdopodobieństwo 
takich przeskoków jest nieduże i wynosi p. Pozostała część 
elektronów (1-p) po czasie τ wraca pod wpływem lokalnego 
pola elektrycznego dipolu do cząsteczek, z których 
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a)

b)

rozpoczęły swój skok. Powoduje to przepływ prądu 
wysokoczęstotliwościowego oraz zanik dipoli. Z modelu 
wynika, że w obszarze niskich częstotliwości występuje 
dodatkowa termicznie aktywowana polaryzacja – wzrost 
pojemności wraz ze wzrostem temperatury. W celu 
określenia wartości czasu relaksacji dielektrycznej 
wyznaczono stratność ε’’ opisaną wzorem (1): 

(1) 






0

 

gdzie: ε’’ – stratność; σ – konduktywność; ε0 – 
przenikalność próżni; ω – częstotliwość kołowa. 
 

Określając położenie maksimum na zależności ε’’(ω) ze 
wzoru (1) można wyznaczyć wartość czasu istnienia dipoli τ 
(czasu relaksacji dielektrycznej). Na rysunku 3a 
przedstawiono przebiegi stratności w zależności od 
częstotliwości kołowej dla wybranych temperatur 
pomiarowych. Na podstawie przedstawionych na tym 
rysunku przebiegów wyznaczono położenia maksimów dla 
poszczególnych temperatur pomiarowych, a na ich 
podstawie obliczono wartości τ. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Rys.3. Zależność stratności ε’’ od częstotliwości kołowej ω a) oraz 
zależność Arrheniusa czasu istnienia dipolu τ nanokompozytu a-
SiOx/SiO2 

Czas relaksacji dielektrycznej τ opisywany jest wzorem [21]: 

(2) 










Tk

E
exp)T( 0


  

gdzie: ∆E – energia aktywacji relaksacji, k – stała 
Boltzmanna, T – temperatura. 
 

Na tej podstawie przygotowano wykres Arrheniusa dla 
czasu istnienia dipoli τ przedstawiony na rysunku 3b. Jak 
widać z tego wykresu, w obszarze niskich temperatur 
występuje słaba zależność czasu τ od temperatury, czemu 
odpowiada niska wartość energii aktywacji E10,0002 eV. 
W obszarze wysokich temperatur energia aktywacji wzrasta 
wielokrotnie do wartości E20,08 eV. Czas relaksacji nie 
jest wartością stałą, ponieważ jest rówież funkcją 
odległości, którą powinien pokonać przeskakujący elektron. 
Dlatego możemy powiedzieć, że mamy doczynienia z 
przynajmniej dwoma rodzajami nanocząsteczek. 
 
Podsumowanie 

Zmierzono częstotliwościowo-temperaturowe zależności 
pojemności Cp, kąta przesunięcia fazowego , tangensa 
kąta strat dielektrycznych tg oraz konduktywności  
nanomateriałów wielowarstwowych a-SiOx/SiO2, które 
wygrzano w celu uzyskania nanocząsteczek krzemu w 
osnowie tlenkowej. Ustalono, że w nanokompozycie 
występują przewodność skokowa oraz dodatkowa 
polaryzacja względem matrycy. Wyznaczono 
temperaturową zależność czasu relaksacji dielektrycznej, 
na podstawie której określono energie aktywacji. Wyróżnić 
można dwa przedziały zmian energii aktywacji: w obszarze 
niskich temperatur odpowiada niska wartość energii 
aktywacji E10,0002 eV, zaś w zakresie wysokich 
temperatur energia aktywacji wzrasta wielokrotnie do 
wartości E20,08 eV. 
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