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摘要　在室温下测量了用M OV PE 方法生长在尖晶石 (M gA l2O 4)衬底上的 GaN 外延层的一

阶喇曼光谱. 应用各种背散射和 90°散射配置,测得了除低频 E 2 模外所有 GaN 的喇曼活性光

学声子模. 并且在X (Z , X ) Z 和X (Y , Y ) Z 配置下观测到了由A 1 和 E 2 模混合形成的准 TO 和

准LO 模. 所得结果与群论选择定则预计的一致.
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1　引言

近年来 GaN 的研究得到国内外的广泛重视. 这主要是由于它在光电子器件特别是蓝绿

光发光管和激光器方面的应用前景. 通常用蓝宝石作为外延生长 GaN 的衬底,近年来也有

一些实验室用尖晶石 (M gA l2O 4)作为衬底,并在 (111)面的尖晶石衬底上生长出质量相当好

的 (0001)指向的六角 GaN 外延层[ 1, 2 ]. 由于这样生长的样品比较容易通过解理得到腔反射

镜,可望在蓝光激光器件方面得到应用.

纤锌矿结构的六角 GaN 的空间群为 C
4
6v,群论分析表明在一阶喇曼谱中可以观测到六

个光学声子模: A 1 (TO ) , A 1 (LO ) , E 1 (TO ) , E 1 (LO )和两个 E 2 模. 但是由于偏振选择定则

的要求,在通常的垂直于外延层生长表面的背散射配置下只有 E 2 模和A 1 (LO )模是允许

的. 要想观测到所有的光学声子模,必须采用各种适当的背散射和 90°散射配置. 因此,虽然

GaN 的喇曼散射已有很多研究,在同一样品中观测到所有光学声子模的报道仍不很多.

我们测量了各种可能的背散射和 90°散射配置下的生长在尖晶石衬底上的 GaN 外延层

的喇曼散射光谱. 观测到了除低频 E 2 模外的所有 GaN 的光学声子模. 并在 X (Y , Y ) Z 和 X



(Z , X ) Z 配置下观测到了A 1 模和 E 1 模混合形成的准 TO 和准LO 模.

2　实验

样品用M OV PE 方法生长在 (111)指向的尖晶石衬底上. 首先在 550℃生长 20nm 的

GaN 缓冲层,然后在 1050℃下生长 GaN 外延层. 外延层厚度为 213Λm. X 射线双晶衍射证

实 GaN 外延层为 (0001)指向. 样品生长细节参见文献[1 ].

喇曼散射在室温下测量. 用氩离子激光器的 48810nm 线作为激发光源. 至样品上的功

率约 20mW. 喇曼信号由配有显微光路和CCD 的 JY2HRD 1 双光栅单色仪探测,在所测范

围内CCD 上每个象素对应 015cm - 1.

3　结果和讨论

图 1给出了在通常的背散射配置 Z (X , X + Y ) Z 下测得的 GaN 的喇曼光谱,其中 Z 为

外延层的生长方向. 图中同时给出了从样品背面测得的尖晶石衬底的喇曼光谱. 在 GaN 外

图 1　通常的背散射配置下测得的 GaN

外延层和尖晶石衬底的喇曼谱

延层的喇曼谱中位于 56812cm - 1处的主

峰 是 GaN 的 高 频 E 2 模, 位 于

73714cm - 1处的弱峰是 GaN 的A 1 (LO )

模. 而在 670cm - 1处的宽峰是尖晶石衬

底的喇曼信号,这可以从样品背面测得

的尖晶石的喇曼光谱中得到证实. 由于

尖晶石衬底的喇曼信号与 GaN 的喇曼

峰相距甚远,因此不会影响 GaN 喇曼峰

的指认.

图 2给出了在各种背散射配置下测

得的喇曼谱,散射配置的示意图已在图

中画出. 左图是在垂直于样品生长方向

的背散射配置下测得的谱, 根据选择定

则,在 Z (X , Y ) Z 配置下只有 E 2 模是活

性的. 由于低频 E 2 模 (145cm - 1)在我们

的测量范围外,所以谱中只观测到高频 E 2 峰. 在 Z (X , X ) Z 配置下 E 1 模和A 1 (LO )模都是

活性的,谱中可以看到两个峰. 右图是在垂直于样品解理面方向的背散射配置下测得的谱.

根据文献[2 ],尖晶石的解理方向为[110 ],相应的 GaN 的解理方向为[1120 ],在本文中取作

X 轴. 由于使用了×100的显微物镜,激光光斑约 2Λm 左右,与 GaN 外延层的厚度相当. 因

此在垂直于样品解理面方向的背散射配置下可以基本上排除衬底的影响. 我们在图中标出

了各种配置下的允许模式. 可以看到,这些模式都已在喇曼谱中观测到. 图 3给出了在各种

90°散射配置下测得的喇曼谱. 在 90°散射时,入射激光用另一个显微物镜聚焦,光斑直径约

10Λm 左右. 散射光仍用×100物镜接收. 与图 2类似,我们也在图中标出了相应的配置下的

允许模式. 同样,凡是选择定则允许的喇曼模式都已观测到. 从图 2和图 3还可以看到,除了

垂直样品表面的背散射配置外,在其它配置下都有一些禁戒模式的泄漏. 在文献[3～ 6 ]中也

曾报道过类似的禁戒模式的泄漏. 这种泄漏可能是由于在实际测量中用的收集孔径较大,入
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图 2　各种背散射配置下测得的 GaN 的偏振谱

散射配置示意图也在图中画出. 图中所标的是各散射配置下的允许模式

射光和散射光的传播方向和偏振方向并不严格沿着坐标轴方向. 而且样品竖起来时的竖直

角度和 90°散射时入射激光的入射角度也可能与坐标轴有一定差别. 造成偏振选择定则的

某些弛豫. 另外, GaN 外延层的质量也会对禁戒模的泄漏有一定影响. 在表 1中给出了各种

散射配置下测得的 GaN 的各个模式的喇曼位移 (包括此配置下的允许模式和泄漏出的禁戒

模式). 表中同时给出了从选择定则得到的各种配置下的允许模式以作对照. 可以看到,除了

低频 E 2 模外所有 GaN 的喇曼活性的光学声子模都已在谱中观测到.

A rguello 等曾经指出[ 7 ] ,在纤锌矿结构中, A 1 模的偏振沿着 Z 方向, E 1 模的偏振则在

X Y 平面内. 当声子的传播方向与这些方向不同时,A 1 模和 E 1 模将发生混合. 混合后的声子

模式总是准横模Q (TO )或准纵模Q (LO ). 如果晶体中引起LO 2TO 劈裂的长程静电力比造

成 A 1 模和 E 1 模频率差别的短程力的各向异性要强, A 1 (LO )与 E 1 (LO )、A 1 (TO )与 E 1

(TO )比较接近,而同一对称性的LO 和 TO 分量相差较远,如我们在 GaN 的喇曼谱中所见

到的. 此时Q (LO )和Q (TO )模的频率位置将分别落在相应的A 1 模和 E 1 模之间. 图 4给出

了在X (Z , X ) Z 和X (Y , Y ) Z 配置下测得的喇曼谱. 由于在这些配置下声子的传播方向与 Z

轴成 45°角,预计可以观测到Q (TO )和Q (LO )模. 图中同时给出了在其它配置下测得的A 1

(TO ) , E 1 (TO )和A 1 (LO ) , E 1 (LO )模作为对照. 图 4 (a)中在X (Z , X ) Z 和X (Y , Y ) Z 配置

下测得的光谱中可以清楚的看到频率位置位于A 1 (TO )和 E 1 (TO )模之间的Q (TO )模. 不
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过在X (Z , X ) Z 配置下仍能看到A 1 (TO )和 E 1 (TO )模,其原因可能与前面讨论的禁戒模泄

漏的原因类似. 图 4 (b)中在 X (Z , X ) Z 和 X (Y , Y ) Z 配置下的光谱中可以看到清晰的Q

(LO )模. 因此,我们确实在尖晶石为衬底的 GaN 中观测到了A 1 模和 E 1 模混合形成的准

LO 和准 TO 模,它们的选择定则完全与理论预计的相同.

图 3　各种 90°散射配置下测得的 GaN 的偏振谱

散射配置和允许模式也已给出.

表 1　各种散射配置下的允许模式和实际测得的各模的喇曼位移

(在所测范围内CCD 上每个象素对应 015cm - 1)

配置 允许模式 A 1 (TO ) Q (TO ) E 1 (TO ) E 2 A 1 (LO ) Q (LO ) E 1 (TO )

Z (X Y ) Z E 2 568. 2

Z (X X ) Z E 2, A 1 (LO ) 568. 2 737. 4

X (Y Y )X A 1 (TO ) , E 2 533. 5 568. 2 742. 9

X (Y Z )X E 1 (TO ) 559. 1 568. 2 743. 4

X (Z Z )X A 1 (TO ) 532. 4 567. 9 744. 2

Y (X Y )X E 2 535. 0 568. 2 742. 0

Y (X Z )X E 1 (TO ) , E 1 (LO ) 534. 2 559. 5 568. 0 743. 9

Y (Z Z )X A 1 (TO ) 533. 7 559. 5 568. 1 743. 6

X (YX ) Z E 2 559. 9 568. 1 742. 4

X (Y Y ) Z E 2, Q (TO ) , Q (LO ) 534. 5 544. 9 568. 1 741. 3

X (ZX ) Z Q (TO ) , Q (LO ) 532. 9 548. 3 559. 3 568. 1 743. 2

X (Z Y ) Z E 1 (TO ) 559. 7 568. 2 742. 8
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图 4　在X (Z , X ) Z 和 X (Y , Y ) Z 配置下测得的Q (TO )和Q (LO )模

其它配置下测得的A 1和 E 1模也画出作为对照.

在 GaN 中观测到Q (TO )和Q (LO )模的报道并不多, D avydov 等[ 3 ]在生长在 6H 2SiC

衬底上的 GaN 外延层中观测到 Q (TO )和Q (LO )模, 他们的散射配置与我们的相同.

A zuhata 等[ 4 ]在生长在蓝宝石衬底上的 GaN 外延层中也观测到了Q (LO )模,但他们是在 Y

( Z , Z ) Y 和A (Z , Z ) Y (相当于 X (Z , Z ) Y )中观测到Q (LO )模的,根据选择定则在这两种配

置下应该没有A 1 模和 E 1 模的混合. 他们把观测到Q (LO )模归结为采用了大的收集孔径.

在我们的实验中没有观测到类似的情况.

4　结论

综上所述,我们测量了生长在尖晶石衬底上的 GaN 外延层在各种背散射和 90°散射配

置下的喇曼光谱. 观测到了除低频 E 2 模外的所有光学声子模,这些模很好地遵循散射选择

定则. 并在 X (Z , X ) Z 和 X (Y , Y ) Z 配置下观测到了A 1 模和 E 1 模混合产生的准横模Q

(TO )和准纵模Q (LO ).
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Abstract　F irst2o rder R am an spectra of GaN ep ilayer grow n by M OV PE on M gA l2O 4 sub2
st ra te w ere m easu red a t room tem pera tu re. By u sing variou s back and righ tangle sca t ter2
ing geom etry, a ll symm etry2a llow ed op t ica l phonon s w ere ob served, excep t the low 2fre2
quancy E 2 m ode. T he quasit ran sverse Q (TO ) and quasilongitud ina lQ (LO ) m odes w ere a l2
so ob served in the X (Z , X ) Z and X (Y , Y ) Z configu ra t ion s, w h ich have the m ixed A 1 and

E 1 symm etry character. A ll the resu lts a re in good agreem en t w ith the group 2theo ret ica l

select ion ru les.
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