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摘要!利用喇曼散射方法在""h温度下对不同淀积厚度的’:/A%UG/A量子点材料进行了研究8在高于’:/A体材

料0,模的频率范围内观察到了量子点的喇曼特征峰!分析表明应变效应是影响j3声子频率的主要因素8实验显

示!随着量子点层淀积厚度;的增加!’:/A量子点的声子频率由于应变释放发生红移8在加入’:/7/A应变缓冲层

的样品中!类/7/A声子峰随;增大发生了蓝移!从侧面证实了’:/A量子点层的应变释放过程8

关键词!量子点&喇曼散射&应变效应&限制效应
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中图分类号!4(!VV!!!文献标识码!/!!!文章编号!$!NMWVP"""!$$##$#WP$P!W$V

J!引言

随 着 化 学 气 相 沉 积 "%53$和 分 子 束 外 延

"2a)$技术的发展!各种材料体系的外延生长日趋

成熟’P!!(8其中!以 量 子 点"j3$材 料 作 为 有 源 区 的

光电材料以其潜在的优势而备受人们关注’M(8在量

子点的各种生长方法中!基于*Wh模式的自组织生

长是近年来研究 的 热 点8*Wh生 长 模 式 利 用 衬 底 和

外延层之间的晶格失配及其所引起的应变场驱使量

子点自组织生长!在生长过程中!三维岛状结构的形

成释放了应变产生的弹性能!因此量子点材料具有

结构完整)缺陷位错少的优点8但是!对器件性能起

关键作用的点密度)尺寸和均匀性相对较难控制!而
这些均与生长过程中的材料应变密切相关8

喇曼散射方法是研究应变的有力工具之一!并

且已越来越多地应用于超晶格)量子点等材料的研

究8由于量子点波函数的扩展性!弛豫过程涉及到来

自量子点结构不同区域的多种声子效应!因此喇曼

散射方法所获得的量子点结构的声子谱!对理解材

料内部信息!进而获得更高质量的量子点具有重要

意义8’:/A%UG/A体系量子点材料由于在半导体激

光器)红外探测器等方面有比较好的应用前景而得

到了广泛的重视!’:/A岛状结构的声子谱研究也已

见诸报道8RG:;7G@@6等人’V(利用喇曼散射研究了生

长于UG/A衬底上的自组织’:/A量子 点 的 布 局 情

况&UG7̂;=G:H等人’N(在不同条 件 下 生 长 了’:/A量

子点!比较了掺杂和未掺杂)单层和多层)退火和未

退火样 品 之 间 的 喇 曼 谱 特 征&<9A;B等 人’#(通 过 共

振喇曼实验观察到了生长于UG/A衬底上的金字塔

形’:/A量子 点 尖 端 的 界 面 振 动 模!由 此 分 析 了 材

料应变对喇曼谱的强烈影响&’DG:;̂ 等人’"(研究了

多层堆垛’:/A%UG/A量子点!发现随隔离层厚度减

小!量子点喇曼峰由于弹性应变的释放而向低频方

向移 动&/=@oA等 人’T(研 究 了 淀 积 厚 度 为PYV%
PY[20的’:/A量子点样品的喇曼频移!并将之归

因于材料晶格失配引起的压应力8
本文对生长于 UG/A上 的’:/A量 子 点 材 料 进

行了研究8使用 2a)设备生长了淀积厚度为PY"%
!Y"20的量子点材料!并利用低温背散射对样品进

行了喇曼散射实验8通过j3声子频率的移动!结合

量子点形貌的观察结果进一步讨论了材料生长过程

中量子点形状和应力的变化关系8

K!实验

实验所用 样 品 均 是 在 .’a).%6KBG?@!P4型

2a)设 备 上 采 用*Wh 生 长 模 式 制 备 的8在 UG/A
"$$P$半 绝 缘 衬 底 上!NT$l下 首 先 生 长P$$:K 的

UG/A缓冲层!之后降温至VT$l进行量子点有源区

的生长8/!a!%!3样 品 中!’:/A层 的 淀 积 厚 度;
分别为PY"20!PY[20!!YP20和!Y"20!生 长 速

率均为$YP20%A8为 进 行 比 较!另 一 组 结 构 类 似 但

有UG/A盖层的样品中在’:/A岛上面 继 续 覆 盖 了
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M20的’:$8!/7$8T/A和N:K的’:$8!UG$8T/A"以 起

到应力缓冲的作用8
在材 料 的 生 长 过 程 中"当’:/A达 到 临 界 厚 度

附近#约PY"20$"反射高能电子衍 射 仪#.&))3$
图形从线状变为燕尾状"表明材料正从二维层状生

长向 三 维 岛 状 生 长 过 渡8利 用 .;:HAFG\.2!$$$
型微区喇曼光 谱 仪 采 用 背 散 射 几 何 配 置 在""h下

测量了样品的喇曼散射谱"激发光源为NPVYN:K的

/=b 离子激光器8

2!结果与讨论

表面形貌测试显示量子点的尺寸和密度随着淀

积厚度的改变而发生变化8图P所示为不同淀积厚

度下量子点 的 平 均 直 径 和 平 均 高 度8随 着’:/A厚

度的增加"j3的尺寸逐渐增大8图!显示了量子点

平均直径与平均高度的比值变化8由图可见"随着量

子点的 平 均 高 度 从!YN:K逐 渐 增 大 到N:K 左 右"
j3的尺寸横 纵 比 则 呈 现 下 降 趋 势"量 子 点 形 状 逐

渐改变8

图P!各样品中量子点的平均直径和平均高度

1HI8P!/J;=GI;CHGK;@;=G:CF;HIF@6Lj3A

图!!量子点尺寸横纵比随淀积厚度的变化

1HI8!!3HGK;@;=%F;HIF@=G@H66Lj3A\H@F’:/A@FH?X:;AA

""h下测量了样品的光致发光#<0$谱"图M为

样品%和 样 品 3 的<0谱 比 较"其 中%PYP;5 和

%PY!;5处的两个 发 光 峰 分 别 对 应’:/A量 子 点 的

基态和激发态跃迁&[’8从图中可见"样品3基态发光

峰强度明显增大"且与样品%发光峰相比"其半高宽

变窄"量子点材料的发光质量得到提高8由于’:/A淀

积厚度增加导致量子点尺寸和应力分布的变化"其基

态和激发态的发光峰均出现了轻微的红移&P$’8

图M!""h下样品%"3的<0谱

1HI8M!<0AB;?@=G6LAGKB7;A%G:C3G@""h

图V中将不同淀积厚度的四个样品的低温喇曼

散射谱进行了比较8各个样品中"位于![M?KdP处的

UG/A0,模均为强度最大的峰"!"$?KdP处的较弱

峰来源于本应禁戒的UG/A4,模&PP’在非完全背散

射配置下的 泄 漏8在 低 于 UG/A4,模 的 频 率 范 围

内"有另外一个喇曼特征峰"虽然其强度相对微弱"
但在’:/A淀积量超过临界厚度#5PY"20$的几个

样品中都可以观察到"并且其频率位置随样品’:/A
淀积厚 度 增 加 而 发 生 移 动"证 实 了 该 峰 既 不 是 类

UG/A界面模的信号"也不是浸润层#S0$声子的贡

献"而是来源于样品中的量子点声子&T"P!’8

图V!""h下四样品的喇曼散射谱对比

1HI8V!.GKG:AB;?@=G6L@F;L69=AGKB7;AG@""h

($!$
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与’:/A体材料相比!j30,模频率发生了较

大程度的蓝移8一般而言!’:组分"应变效应和限制

效应均可能使量子点的声子频率发生移动8%F9等

人#P!$认为!生长温度较高时%5NM$l&!由于界面处

’:和UG的互混!导致’:UG/A混晶形成!使声子振

动频率很大程度上决定于材料中的’:含量8而事实

上!由于’:EUGPdE/A声子谱所具有的双模行为!且

对于E较大的 情 况!类’:/A声 子 频 率 相 对 其 体 材

料将向低频轻微移动#PM$!考虑到我们样品较低的生

长温度!基本可以排除’:!UG界面混晶对j3声子

频率的影响8
下面考虑应 变 效 应 和 限 制 效 应 对’:/A0,的

影响8对’:/A’UG/A体 系!压 应 变 将 导 致 喇 曼 峰 频

率相对于体材料蓝移!限制效应将使喇曼峰红移8特
别是对于量子点层上方有覆盖层的情况!量子点声

子三维受限!须考虑限制效应引起的频移!即在计算

中引入(’?6:项8而在无覆盖层 样 品 中!则 限 制 效 应

可以忽略!应变效应导致的频移可表示为#PV$(
(’A@= Zd(%",#(

其中!内建应变系数(主要由晶 格 失 配 度 决 定!对

于’:/A’UG/A体系!(.d#Y[g8利用这种方法!得

到压应变效应将使’:/A0,模产生约!!?KdP的频

移8实验测得的结果%’%#ZPY"20&.!#PYN?KdP&
也证实了除应变效应外!其他因素对j3声子模频

率的影响较小8
图V显示了随’:/A层厚增加!量子点喇曼峰相

对于体材料声子%!V!pP?KdP!""h&#PN$的频移量变

化情况8随着’:/A的淀积量增大!j3声子峰 向 低

频方向移动!这与 /=@oA等人#T$的研究结果有所差

异8在/=@oA等 人 的 实 验 中!’:/A层 的 淀 积 厚 度 为

PYV%PY[20!并且随’:/A厚度增大!其0,模频率

发生一定程 度 的 蓝 移8首 先!与 该 报 道 中 的 样 品 相

比!我们实验中所用的生长温度较高%VT$l&!’:/A
岛具有较大 的 平 均 高 度 和 较 小 的 尺 寸 横 纵 比!j3
形状更接近于金字塔形8因而!量子点形成过程和岛

状结构的应力分布均与文献#T$中的样品具有明显

差异8另 一 方 面!/=@oA等 人 的 样 品 结 构 中 包 含

!N:K的UG/A盖层!则其产生的限制效应会对j3
声子频率带来与应变效应相反的影响8

在不考虑边界能的情况下!采用*Wh模式的量

子点生长过程中系统的总能量可表示为(
AN(AA9=LG?;Q(A;7GA@H?

即系统总能量)决定于表面能(AA9=LG?;与弹性应变

能(A;7GA@H?之和8当’:/A淀积量到达临界厚度后!为

了使系统的总能量)为最小值!只有通过三维生长

减小(A;7GA@H?!这也 是 自 组 织 量 子 点 生 长 的 驱 动 力8
在我 们 的 样 品 中!随 着’:/A淀 积 量 的 增 加!根 据

/12形貌观察的统计分析表明三维岛尺寸的横纵

比减小!三维生长的趋势越来越显著!很大程度上释

放了’:/Aj3内应变!从而导致其 .GKG:峰出现

红移8图N中近似线性的频移关系显示!弹性应变的

释 放 是 影 响 量 子 点 喇 曼 峰 频 率 位 置 的 主 要 因

素#"!P#$8

图N!量子点声子频移量与’:/A淀积厚度的关系

1HI8N!j3BF6:6:WL=;]9;:?EAFHL@GAGL9:?@H6:6L
’:/A@FH?X:;AA;

对另一 组 在’:/Aj3和 UG/A盖 层 间 加 入 应

变缓冲层的 样 品 的 实 验 显 示!随’:/A层 淀 积 厚 度

增大!来源于与’:/A层相邻的’:$8!/7$8T/A层的类

/7/A0,模 信 号 向 高 频 方 向 移 动!如 图#所 示8这

一现象同样证实了在岛状结构生长过程中!不同淀

积厚度量子点层的应变发生了显著变化8

图#!随’:/A淀积厚度增加/7/AW7HX;0,模的频率移动

1HI8#!1=;]9;:?EAFHL@6L/7/AW7HX;0,K6C;GA’:/A
@FH?X:;AAH:?=;GA;A

4!结论

对淀积厚度不同的’:/A’UG/A量子点材料进

行了背散射喇 曼 实 验8在""h下!观 察 到 的 j3声

子模较’:/A体材料 0,模向高频方向发生了较大

的频移!通过计算分析!认为应变效应对喇曼峰频率

的移动产生较大影响8随着量子点层淀积厚度; 的

增加!’:/A0,模 发 生 红 移!我 们 分 析 了 材 料 中 量

子点尺寸和形状的变化!认为j3横纵比减小引起

&$!$
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的应变释放是影响其频移的主要因素8
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