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分子束外延 n�GaAs/ SI�GaAs薄膜材料的拉曼光谱研究
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摘 � 要 � 用分子束外延 ( M BE) 技术, 在 GaAs( 100) 衬底上生长了不同 Si 掺杂浓度( 从 1016 cm- 3到 1018

cm- 3)的 n�GaAs 薄膜。通过在室温下拉曼光谱的测量对 n�GaAs 薄膜的谱形进行了分析, 拉曼位移出现了明

显的移动, 光学横模 TO 峰相对的增强, 光学纵模 LO 峰相对的减弱。文章分析了原因这是由于 Si掺杂浓度

不断的提高, 致使界面失配位错不断地提高造成的, 内部应力也在不断的增大, 原来的晶格振动平衡被破

坏, 四价 Si替代了三价 Ga致使谱线移动。并且由于横声子模具有 Raman 活性, 横声子模被相对的增强了。

实验结果与理论是互相吻合的。
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引 � 言

� � 在目前多种量子点结构制备技术当中, M BE [ 1�3] 自组

装[4�6] 量子点生长方法已经成为最热门的技术途径之一。如

何进一步提高 M BE 自组装量子点的生长质量、获得高发光

效率的长波长自组装量子点结构是目前的研究重点之一。

GaAs 材料作为一种高量子效率、低暗电流的半导体材料,

一直受到研究人员的关注。半绝缘 GaAs 是利用分子束外延

( M BE)技术生长半导体器件和低维结构中常用的一种重要

衬底材料, 随着光电子技术的不断发展, 对 GaAs 衬底材料

的需求越来越大, 种类越来越多, 并要求进一步降低材料位

错、减小应力和提高均匀性等, 其质量对生长的器件和结构

有至关重要的影响[7, 8] 。通过量子点材料的拉曼光谱可以了

解这些半导体器件和结构的内部特征, 其内部结构的细微变

化均会引起拉曼谱峰迁移和变化。掺杂元素 Si进入 GaAs 材

料中[9, 10] , 引起的畸变在拉曼光谱上将会表现出来。

分子束外延技术生长的 n�GaAs 薄膜, 不同掺杂浓度的

样品进行拉曼光谱测试, 对拉曼谱峰位移和强弱进行了研究

和讨论, 对于今后器件的生长, 对于内部应力等要求的实

施, 具有很重要的意义。实验同时得到结论拉曼光谱测试是

一种较好的高灵敏无损检测手段。

1 � 实验部分

� � 实验样品 n�GaAs 薄膜是采用分子束外延 ( M olecula r

beam epit axy )方法生长的。衬底是半绝缘( SI) GaAs 材料。在

高真空的情况下在衬底上面不断的沉积 GaAs, 并且均匀的

使 Si掺杂到其中, 三块掺杂样品的掺杂浓度分别为 6� 06 !

1016 cm- 3 , 6� 27! 1017 cm- 3和 6� 94 ! 1018 cm- 3 , 分别记为样

品 B, C 和 D。为了便于比较, 同时取没有掺杂 Si的纯 GaAs

材料记为样品 A。

制备的 n�GaAs/ SI�GaAs 薄膜在 Renishaw 显微激光

Raman光谱仪上进行拉曼光谱测试。在室温下 ( 300 K )使用

H e�Ne激光器( 632� 8 nm)为激发光源, 样品表面上的激光功

率为 5 mW 左右, 物镜 50 倍、累积次数 3次、采集时间 10 s,

通过连续扫描在 200~ 350 cm- 1范围间获得拉曼谱线。

2 � 结果与讨论

� � 图 1 为不同掺杂浓度的 n�GaAs/ SI�GaAs 薄膜的拉曼光

谱实验结果。在图中样品 A 的 Raman 峰[11] 为 267� 1 和

291� 9 cm- 1 , 分别对应为 GaAs 的横声子模( TO)和纵声子模

( LO )。样品 B 的峰为 266� 1 和 291� 0 cm- 1。样品 C 的峰为

265� 8 和 289� 6 cm- 1。样品 D的峰为 265� 5 和 288� 3 cm- 1。

从图中不难看出, 随着硅掺杂浓度的提高, Raman 峰位明显



地发生了向低频方向的移位。并且原来 267 cm- 1处的谱峰明

显的增强, 291 cm- 1处的谱峰明显的减弱。光谱展宽明显的

变窄。具体结果列于表 1。

Fig� 1 � Raman spectra from n�GaAs/ SI�GaAs

films with different doping content

Table 1� Raman shift of sample A/ B/ C/ D( cm- 1 )

S ample A B C D

Raman T O 267� 1 266� 1 265�8 265� 5

S hift LO 291� 9 291� 0 289�6 288� 3

� � 在理想情况中, 完美晶体中的声子以平面波的形式传

播, 能量是不衰减的, 所以声子的特征相关长度无穷大[ 12] ,

也就是说只有布里渊区中心的声子才可以被激发, 这完全符

合动量守恒定律。但在实际情况中, 有限晶体存在位错、掺

杂、晶格失配[ 13, 14]等很多缺陷, 声子不能保持能量守恒的传

播, 就是说声子的特征相关长度不是无穷大, 是有限的, 有

一部分声子不在布里渊区中心也被激发。具体体现在拉曼光

谱上, 表现为 Raman峰的谱线形的对称与非对称、锐化与展

宽、峰位的红移和蓝移[ 12] 。

GaAs 材料中 Si有可能替代 Ga 原子成为施主杂质, 也

有可能替代 As 原子而成为受主杂质。但是这种杂质的双性

行为, 在当掺 Si达到一定浓度时, 载流子浓度并不随掺 Si

浓度成比例增加。文献报道 Si在 GaAs 晶体中确实引入了施

主能级 Ec ( - 0� 002 eV ) 及受主能级 Ev ( 0� 03, 0� 10, 0� 22

eV)。当 GaAs 晶体中 Si的掺杂浓度达到 1018 cm- 3时, Si施

主与 Si受主的浓度之比为 5� 3∀ 1, 载流子浓度基本趋于饱

和[15] 。也就是说当 Si的掺杂浓度很高的时候, Si取代 Ga的

位置更多一些, 而是材料成为 n�GaAs。

我们知道 GaAs 的热膨胀系数是 Si的两倍。如果把 Si

掺杂到 GaAs 之中, 会产生很大的内部应力。随着样品不断

的均匀的掺入 Si, 我们可以把样品中的 Si粒子看作孤子。晶

体中静态孤子晶格的数值解由下面一组方程决定[ 16] ,
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通过解方程组可以得到孤子晶格的能谱和静态几何位形。

在掺杂浓度比较低时, 同单个孤子时的情形一样, 两个

孤子之间能级仍然是局域的, 当掺杂浓度达到一定数量级

时, 分立的孤子能级就会变成孤子能带, 也就是说, 孤子能

级变成了扩展态。样品随着掺杂浓度的增加, 晶格失配位错

逐渐增多, 局域模也在相应的减少, 局域性变弱, 应力逐渐

变大, 缺陷增多, 结晶质量[ 17] 变差, 原来的晶格振动平衡被

打破, 振动模的频率递减。由于 Ga是三价, Si是四价, 所以

随着 Si的大量掺入, 拉曼光谱逐渐向长波方向移动。当掺杂

浓度达到 1018 cm- 3时, 出现大量的失配位错, 并且应力非常

大, 拉曼光谱向长波方向移动得相对最大。结果和理论是互

相吻合的。

Anastassakis [ 18, 19] 等曾经提出一个高斯分布的特殊相关

函数, 以此推导出拉曼散射强度 I ( ∀)为

I ( ∀) ∃%
1

0
exp - q2 L2

4
dq 3

[ ∀∀( q) ] 2 + ( #0 / 2) 2

� � 这里 ∀为声子频率, q为声子波矢。L 为相关长度, 它的

大小直接反映晶体中缺陷密度的高低, L 值越大, 则缺陷密

度越低。

由于掺杂浓度的增加, 相关长度 L 逐渐变小, 缺陷密度

逐渐增加, 光学横模的相关长度变小, 而且光学横模是偶宇

称的, 它们与拉曼光谱相联系, 具有 Raman 活性, 从而光学

横模被相对增强, 光学纵模被相对削弱。实验同样验证了理

论的另一方面的正确性。

可见, 拉曼光谱在单壁碳纳米管、生物样品、热电晶体、

染料分子等纳米结构表征中很有应用价值, 本试验也从一个

方面展现了拉曼光谱技术广阔的应用前景[20] 。

3 � 结 � 论

� � 对于 n�GaAs/ SI�GaAs 薄膜材料体系来说, 存在晶格失

配, 和热膨胀系数不同引起的内应力。不同的 Si掺杂浓度,

对应的晶格失配位错不同, 对于外延层晶体质量产生影响不

同。随着掺杂浓度的提高, 失配位错程度增加, 局域模减少,

振动模的频率递减, 拉曼光谱峰位向长波方向移动, 而且由

于掺杂声子特征相关长度的减小, 横声子模 ( TO )明显相对

增强, 纵声子模( LO)明显相对减弱。拉曼光谱对于 n�GaAs/

SI�GaAs 薄膜的研究是有效的, 实验结果和理论是互相吻合

的。
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Raman Spectra Studies of MBE�Grown n�GaAs/ SI�GaAs Films
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Abstract� n�GaAs films doped with Si wer e gr ow n by M BE on semi�insulated GaAs ( 100) substrates. The films w ith different

doping concents wer e char acter ized by Raman spectr a at ro om temperature. It is obv iously that the Raman peaks shifted. Some

peaks were enhanced and some w ere weakened. T his is attr ibuted to the fact that the higher the doping contents, the highert ge

lattice mismatch. And the lattice misfit induced the im per fection in epitax y lay ers. This experimental result coincides w ith the

theo ry .

Keywords� M olecular beam epitax y; n�GaAs/ SI�GaAs; Doping content; Raman spect ra
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