
第14卷第3朗
1995年6月

红外与毫米波学报
J, Infrared Millim. Waves 

[ (CdSe)m (ZnSe)n ]p -ZnSe 

多量子阱中的多声子散射
．

韩和相 汪兆平刘振先覃文涛

Vol. 14, No. 3 · 
June, 1995 

（中国科学院半导体研究所，半导体超晶格国家重点实验室，北京，100083)

彭中灵 袁诗鑫
（中国科学院上海技术物理研究所，上海，100083)

攘蔓 对用原子层外延方法，在[001]晶向 GaAs 衬底上生长的 [(CdSe)., (ZnSe).],-ZnSe 应变
量子阱结构，在10-300K温度范围内测量了喇曼散射光谱，观察到两种类 ZnSe LO言子限制
模，利用改变样品温度和入射光能量实现了共撮喇曼散射，观察到高达7阶的类 ZnSe LO声子
模，并讨论了多声子喇曼散射和热萤光过程的区别，

关键词 CdTe/ZnSe ，多量子阱，多直子散射．

引言

以 ZnSe 为基的R - VI族化合物应变量子阱结构，由于其在蓝－绿光范围内的发光及在光
电器件方面的潜在应用前景，近年来引起了人们的广泛兴趣．然而，由于两种组分材料的晶
格失配，不发生应变弛豫的临界层厚度只有几个单层，对千 CdSe/ZnSe 异质结构，其晶格失
配大到 7%，临界厚度仅为 4~5 个单层[1

,2]．这样，器件有源区厚度就十分有限，从而影响了
器件性能有人利用 Cd1 一工Mn:rSe 三元混晶代替 CdSe 作为阱层，减少晶格失配，可适当增大
临界厚度，并利用其发光峰向短波长方向的蓝移实现蓝光受激发射[3,4J，但限于大的x值，光
谱调整范围仍很有限．在由袁诗鑫小组新近研制的][ - VI族化合物超晶格量子阱结构中，用
[ (CdSe)m (ZnSe)心超短周期超晶格夹在厚的 ZnSe 势垒层之间作阱层，大大扩展了有源区
的厚度，超晶格层总厚度可达儿百个A ，而不发生应变弛豫效应，从而具有较高的发光效
率气

本文报道了{ [ (CdSe)"'(ZnSe)”]，，
一 (ZnSe)山应变超晶格量子阱中多声子光散射的研

究工作．我们观察到了两种类 ZnSe LO 声子模的多声子喇曼散射，这两种声子模分别为局
域在超短周期超晶格的 ZnSe 层和厚 ZnSe 势垒层中的类 ZnSe LO 声子限制模．还讨论了多
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声子喇曼散射不同于热荧光过程的特性，测量了反斯托克斯喇曼散射谱，认为反斯托克斯喇

曼散射测量可提供多声子喇曼散射不同千热萤光过程的又 一特征．

1 样品和实验

用于实验的{ [ (CdSe) m (ZnSe)n];,-(ZnSe)山超短周期超晶格量子阱结构样品是用沈

阳科学仪器厂生产的 FW-111 分子束外延系统生长的．在[001]晶向的 GaAs 衬底上用分子

束外延方法先生长 lµrn 厚的 ZnSe 缓冲层，然后用原子层外延方法交替生长[(CdSe)m 

(ZnSe) n ],, 超短周期超晶格和(ZnSe)』厚势垒层．详细的生长条件参见文献[5]．所用样品的

单层数分别为 m = l 、n = 3 和 k = l30，重复周期数分别为 p = 14,l = 5．在 10---300K 温度范

围和背散射配置下用 JY T800 激光喇曼光谱仪测量了喇曼散射光谱和光致发光光谱．喇曼

散射实验的激发源是 SP-165 型 Ar 离子激光器的紫光、蓝光和绿光谱线，光致发光实验的

激发光濒是 CR-100 型 Kr 离子激光器的紫光谱线．采用柱面透镜把入射光聚集在样品表面

上，以避免样品的激光加热效应．喇曼散射测量采用 Z(X'X' 汔偏振配置和 Z(X'Y' 讫退偏

振散射配置，其中 X'//[1丁o],Y'//[110J,Zll[oo1]．把样品装在 CSA-202A 密闭循环致冷

系统中调节样品温度，以调谐祥品中的电子能级或改变激发光波长的方法实现共振喇曼散

射

2 实验结果和讨论

图 1 表示在 llK 低温下用 Kr 离子激光器 4131A 线激发的光致发光谱．图中 Eh 峰能量

为 2. 797eV，低于 ZnSe 体材料在低温下的约 20rneV 的带隙能量，其差值十分接近 ZnSe 体

材料的激子束缚能．因此，我们指认凡峰为厚 ZnSe 势垒层的激子跃迁光致发光．迭加在 Eb

峰上的 A 峰和 B 峰宽很窄，只有几个 cm飞凡峰的位置随温度升高而红移，但 A 峰和 B 峰

的位置都不随温度而变，而且离 4131 A 激发光的相对位置分别为 ZnSe 体材料纵光学声子

的 6 倍和 7 倍．所以，我们把 A 峰和 B 峰指认为 6L0h 和 7LOb,LOb 为 ZnSe 厚势垒层的纵

光学声子上沁峰的能量介于低温下 CdSe 和 ZnSe 体材料带隙之间，与已报道的工作比

较 压， 6］，我们指认 E 11h峰为超短周期超晶格势阱层中第一导带子能带和第一重空穴子能带间

的激子跃迁发光．

测定 Ellh峰和丘峰的位置及其温度关系，有利于我们用调节样品温度和选择适当的激

发光能批实现共振喇曼散射．图 2(a)和(b)分别表示用 Ar 离子激光器 4880A 线(2. 541eV) 

和 4545A 线(2. 728eV)激发祥品的室温喇曼光谱，图中我们观察到两类不同的类 ZnSe 纵光

学声子模 LOs 和 LOb，其能量相差 2cm-1 ，分别为 25lcrn-1和 253cm-1. LO., 和 LO,, 的能量均

高于 CdSe 体材料的纵光学声子模的能量，却十分接近或几乎与 ZnSe 体材料的纵光声子模

相同，所以只能是类 ZnSe 纵光学声子模． 4880A 激发光的能量远低千 ZnSe 厚势垒层的室

温带隙能量，却略高千并十分接近超短周期超晶格层的室沮 E1 11i 值，实际上，此时的喇曼散

射处千与 E11h共振或近共振的出射共振状态．由于共振增强效应，我们观察到高达 4 阶的

LO，声子模，并把 LO，指认为是局域千超短周期超晶格中 ZnSe 层的纵光学声子模，其能量

，产心
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低于 ZnSe 体材料的纵光学声子模约 2cm-1．有两个原因可能导致这种差别，即超晶格结构

中的应变效应和光学声子的限制效应．然而，由千超晶格的周期小于临界厚度时不发生应变

驰豫，这种应变仅发生在 CdSe 层中，而在 ZnSe 层中没有应变，所以上述能量差是由千超晶

格中光学声子的限制效应所致． 4545A 激发线的能量略高并十分接近丘的室温值，却远高

于 E11h的室温值．实际上，此时的喇曼散射处于与比的共振状态，是出射共振．由于共振增

强效应观察到了高达三阶的LOb模，所以我们把LOb指认为局域在 ZnSe 厚势垒层中的纵

光学声子模．因为该层厚达 130 个 单层，因超晶格中光学声子限制效应导致的频移几乎为

0，所以LO"的能量几乎与 ZnSe 体材料的纵光声子模相同．另外，我们确认LOb为 ZnSe 厚

势垒层的纵光学声子模，也从侧面证明比为 ZnSe 厚势垒层的激子跃迁蜂．这就是说，以上

比和LOb的指认为是一致的．
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图 l UK 低温下用 Kr 离子激光器的
4131A 线激发的光致发光谱

Fig. 1 Photoluminescence spectra excited 
by 4131A line of Kr+ laser at 11K 
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图2 (a)用4880和Cb)45�5 激光

谱线激发的室温喇曼光谱
Fig. 2 Room-temperature Raman spectra excited 

by 4880 A line (a) and (b) 4545 A line 

下面着重讨论超短周期超晶格层（即势阱层）晶格振动的喇曼散射．图3给出在11K低

温下用 4765A激光线激发的喇曼光谱．对千 4765A (2. 602eV) 的激发线，ZnSe 厚势垒区是

透明的，然而，如图3所示，此时喇曼散射峰几乎迭加在E111i峰顶上，其强度也可与Eb相仿，

是处千严格的出射共振状态．由千共振增强效应，除势阱层中的类 ZnSe 纵光学声子模LOS

外，还观察到两个弱的散射峰 C 和D.D 峰可能是无序激活的势阱层的类 ZnSeTO声子限

制模，或者是类 CdSe 纵光学声子限制 模．据报道， ZnSe 体材料 的TO(r)频率约为

207cm寸 [8]，而闪锌矿结构 CdSe 体材料的LO(r)为 201cm
一 l

[9]或 213cm-1C10J. C 峰的能量介

于 ZnSe 体材料的LO和TO之间，可能与 ZnSe 界面模有关，对它们的指认有待于进一步研

究

图 4 给出在llK低温下用 4545A激光线激发祥品的多声子喇曼散射的偏振谱和退偏

振谱．此时，激发光的能量低千比低温值，厚 ZnSe 势垒区对于 4545A 激光线是透明的，所

以，声子模是LO，及其高阶模，Elu为势阱层中的发光峰．由千与 Ellh激子能级共振而导致的

共振增强效应观察到高达5阶的LO，多声子喇曼散射峰，电子态的能量随温度而变化的特
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性也可提供在固定激发波长情况下实现共振喇曼散射的条件．图5给出激发光的波长仍为

4545A 、但祥品温度升高到 120K 情况下的多声子喇曼散射偏振谱和退偏振谱．与图 4 相

比，由千 E1111峰随升温而红移，比图 4更高 阶的LO，模处于出射共振状态，从而清楚地表示

出高达7阶的LO，多声子喇曼散射峰．以上结果表明在较大范围内改变样品温度不仅可实

现共振喇曼散射，也对认识电子能态的特征提供了有用的信息，
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臣3 在llK低温下用4765入激光线
激发的一 阶喇曼散射光谱

Fig. 3 The first-order Raman spectra 
excited by 4765A line at llK 

图4 在llK的低温下用4545A

激光线激发的喇曼散射光谱
Fig. 4 Raman scattering spectre 
excited by 4545 A line at l lK 

1LO 
lW5 

.n.
l`”

只
I xlJ`) 三

l 八
讫

; 121息
0. 1\°· 

�I�'-"" 
: 

\厂
O

. 3\?i) 

，么

J匕］＼)�)
2OO ． 细 酗 1蜊 l2的

4S瓦／cm-1
I四 ＂凶 l四

图5 在120K温度下用4545A
激光线激发的喇曼散射光谱．

Fig. 5 Raman scattering spectra excited 
by 4545A line at 120K 
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在室温下用4765A和5017A激光线
激发祥品的斯托克斯和反

断托克斯喇曼散射光谱
Fig. 6 The Stokes and anti-Stokes Raman 

scattering spectra excited by 4 765 A line and 
5017 A line at room tempeature 

图6



3期 · 韩和相：［（CdSe)., (ZnSe).]"-ZnSe多量子阱中的多声子散射 165 

值得注意的是，当入射光能量和散射光能拭都大千带间跃迁能量时，多声子喇曼散射和

热萤光过程都有可能发生，但这两种物理过程是有区别的．在喇曼散射过程中，光激发的电

子跳到一个虚的中间态（在严格共振条件下为实态），并吸收或发射声子后跳回基态；而在热

萤光过程中，光激发的电子跳到导带内的一电子态后，通过级联发射LO声子阶跃式地跳到

下面的电子态到达带边附近后通过辐射复合跳回基态，而且在级联发射LO声子的每一级

跳跃过程中都以一定的几率通过辐射复合跳回基态 (11]．所以，热萤光过程是与电子态的分

布特征紧密相关的．另外，喇喇曼散射光是相干光并保持偏振特性，而热萤光是非相关的，在

级联发射LO声子的过程中逐渐失去偏振特性[12] ．实验上，虽然在多声子喇曼散射和热萤

光实验中都能看到多声子发射峰，但其声子模的频率、声子模半高宽，及其温度关系和共振

增强效应，都显示出不同的特征 [13] ．在我们的喇曼光谱测量结果（参见图4和5)中，各高阶

模频率都非常接近LO，的整数倍，其偏差小于1%；各阶模的半高宽 都很窄，一 阶LO,为

6cm飞既使是7LO模的半高宽度也只比 一 阶LO， 展宽很小，且各阶模随温度升高，展宽也

很小；各阶模之间强度关系明显表示出共振增强效应；在 E11; 的低能一侧也可以清楚地看到

高阶LO,模，既便是在高阶LO,模，其偏振特性仍与低阶LO,模一样．以上特征都与热萤光

过程的LO声子级联发射峰形成了明显的对照，从而说明我们的实验结果是多声子喇曼散

射，而不是热萤光．图 6 给出了室温下用 4765 人和 so17 A激发样品的斯托克斯和反斯托克

斯喇曼散射谱．除了2~3阶LO，斯托克斯散射峰外，还可以清楚地看到LO，反斯托克斯喇

曼散射峰对于热萤光过程而言， 一般观察不到吸收 一阶或多阶LO声子的反射托克斯散射

峰．由图6看到，以激发光为中心左右对称的反斯托克斯和斯托克斯LO声子散射峰是喇曼

散射固有特征，反斯托克斯喇曼散射峰的出现也可验证我们上述实验结果是多声子喇曼散

射，而不是热萤光．
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14 卷

Abstract The sample of [ ( Cd Se ) m ( Zn Se ) n ]/'
-ZnSe stra ined multiquantum well struc

tures , which were composed of [ (CdSe )"' (ZnSe ) n ]p ultra thin layer superlattice (as the well  

layer ) and thick ZnSe (as the barrier layer ) , was deposited on a [00 1]-oriented GaAs sub

strate by atomic layer epitaxy. Its Raman and photoluminescence spectra were measured at 

10-300K . Two kinds of ZnSe-l ike LO phonon confined modes were observed. Resonant Ra

man scattering was accomplished by changing the sample temperature and the incident 

photon energy. As a result , up to 7 orders of ZnSe-like LO modes were observed. The dif

ference between the multiphonon Raman scattering and the hot luminescence was dis

cussed. 

Key words CdSe/ZnSe , multi-quantum well , mu lti-phonon scattering. 
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