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摘要：对AllnGaN四元合金进行了微区发光和拉曼散射研究．根据 V一形缺陷周围扫描电镜图像和阴极荧光光谱的 

分析，确定 AllnGaN外延层 中 V一形缺 陷的形成 与铟 的分凝之间的关系．同时，用波长为 325纳米的短 波长激光研 

究了AllnGaN外延薄层的拉曼散射，测量了合金铝组分改变引起的A (LO)声子的频率移动，观测到了出射共振引 

起的LO声子拉曼散射谱的共振加强，此共振过程的机制是一种类级联的电子一多声子互作用机制． 
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Abstract：Microscopic luminescence and Raman scattering study was carried on AllnGaN quaternary alloy．Based on the 

analyses of SEM image and cathodoluminescence spectra measured around V—defects．the correlation between V—defeet for． 

marion and indium segregation Was clarified．Raman scattering of thin AllnGaN epilayers was investigated by using the short 

wavelength excitation of 325nm laser line．The frequency shift of Al(L0)phonon induced by the change of A1 composition 

in alloy was observed．The Raman scattering of LO phonons Was found to be resonantly enhanced with outgoing resonance
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and it is attributed to the cascade—like electron．muhiphonon interaetion neehanism． 
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引言 

近年来，半导体Ⅲ族氮化物 GaN，A1N，InN以及 

由它们所组成的3元、4元化合物固溶体材料的研 

究进展很大．GaN器件的研究，特别是兰绿光和紫 

外光波段的发光二极管，激光器和紫外光探测器的 

研究带动了各种Ⅲ族氮化物及其它合金材料研究的 

发展．作为四元合金材料，AIInGaN 4元合金的晶格 

常数和带隙可以独立改变 ，能更好地适应器件制作 

的需要．在采用 AIInGaN作为紫外波段发光器件量 

子阱的阱层时，人们发现 AIInGaN 4元合金的发光 

效率一般比 A1GaN高，并认为是 In的掺入增强了 

局域激子发光所致  ̈．用 AIlnGaN作 垒层生 长 In— 

GaN／AIInGaN量子阱时，波长的调节范围也更大． 

AIInGaN的研究对研制高性能发光二极管并扩展其 

波长范围具有重要意义 ，对 AIInGaN四元材料和器 

件的制备及光学性质的研究受到了越来越多的重 

视．我们主要研究了AIInGaN外延层中表面v形缺 

陷的微区光学性质 ，证明 V形缺陷的形成与局部 In 

的富集有关；并对 AIInGaN外延层中声子拉曼散射 

进行了测量研究，用 He—Cd激光器波长为325纳米 

的光束激发，测量了出射共振过程引起的多声子共 

振拉曼散射峰，并对其进行了指派和分析． 

1 MOCVD制备 AIInGaN外延层样品 

我们所研究的AIInGaN薄膜是采用金属有机化 

合物气相沉积(MOCVD)方法生长的．先在蓝宝石 

衬底上生长约 25纳米 厚的低温 GaN，然后将温度 

升到 1050~C，外延约 2．5微米厚的高温 GaN，最后 

在 850~C生长了厚度为 250纳米厚的 InA1GaN四元 
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究了 A\InGaN 外延薄层的拉曼散射，测量了合金铝组分改变引起的 A ， (LO) 声子的频率移动，观测到了出射共振引

起的 LO 声子拉曼散射谱的共振加强，此共振过程的机制是一种类级联的电子一多声子互作用机制

关键词:氮化物;阴极荧光:拉曼散射

中图分类号: 0472 + . 3 ; 0484. 5 文献标识码 :A

INVESTIGATIONS ON OPTICAL PROPERTIES OF 
AIGalnN EPILA YERS GROWN BY MOCVD 

JIANG De-Sheng , LlU Jian-Ping , YANG Hui 

( Institute of Semìconductors , Chinese Academy of Sciences , Beijìng 仪泊83 ， Chìna) 

Abstract:Microscopic luminescence and Raman scattering study was carried on AlInGaN quaternary alloy. Based on the 

analyses of SEM image and cathodoluminescence spectra measured around V -defects , the correlation between V -defect for­
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Key words: nitrides; cathodoluminescence; raman scattering 

引言

近年来，半导体E族氮化物 GaN , AIN , InN 以及

由它们所组成的 3 元、4 元化合物固潜体材料的研

究进展很大.GaN 器件的研究，特别是兰绿光和紫

外光波段的发光二极管，激光器和紫外光探测器的

研究带动了各种皿族氮化物及其它合金材料研究的

发展.作为四元合金材料， AlInGaN 4 元合金的晶格

常数和带隙可以独立改变，能更好地适应器件制作

的需要.在采用 AlInGaN 作为紫外波段发光器件量

子阱的阱层时，人们发现 AlInGaN 4 元合金的发光

效率一般比 AIGaN 高，并认为是 ln 的掺入增强了

局域激子发光所致[IJ 用 AlInGaN 作垒层生长 ln­

GaN/AlInGaN 量子阱时，波长的调节范围也更大­

AlInGaN 的研究对研制高性能发光二极管并扩展其

波长范围具有重要意义，对 AlInGaN 四元材料和器

件的制备及光学性质的研究受到了越来越多的重

视.我们主要研究了 AlInGaN 外延层中表面 V 形缺

陷的微区光学性质，证明 V 形缺陷的形成与局部 ln

的富集有关;并对 AlInGaN 外延层中声子拉曼散射

进行了测量研究，用 He-Cd 激光器波长为 325 纳米

的光束激发，测量了出射共振过程引起的多声子共

振拉曼散射峰，并对其进行了指派和分析.

1 MOCVD 制备 AlInGaN 外延层样品

我们所研究的 AlInGaN 薄膜是采用金属有机化

合物气相沉积( MOCVD) 方法生长的.先在蓝宝石

衬底上生长约 25 纳米厚的低温 GaN，然后将温度

升到 1050"C ，外延约 2.5 微米厚的高温 GaN ，最后

在 850"C生长了厚度为 250 纳米厚的 InAIGaN 四元
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合金薄膜 j．三甲基铟，三甲基铝，三甲基镓以及氨 

气分别用作 In，Al，Ga，N的源，用氢气作为载气．外 

延生长时，用表面光学反射强度的实时测量监控外 

延生长过程，获得关于外延层表面粗糙度，生长速率 

和厚度等的信息．用 x射线双晶衍射，卢瑟福背散 

射及光致发光等方法测量外延层组分，缺陷状况 ，应 

变弛豫等，并对生长条件进行优化． 

2 AIInGaN四元合金的微 区发光和 V形缺 

陷 

研究表明：在高温 GaN层上生长 InGaN或者 

InGaN／GaN量子阱时常观察到 V形缺陷 ，该缺陷 

由6个(1 0—1 1)晶面组成，类似于倒置的六棱锥． 

图 1是厚度为 250纳米的 AllnGaN外延层 V形缺陷 

的扫描 电镜图像 ，呈正六角形，可以确认 V形缺陷 

的形貌是开口的倒六角锥．通常在 lnA1GaN外延层 

表面能发现存在相当多的 V形缺陷，并且在层厚相 

同的不同样品中 V形缺陷在表面露头的尺寸并不 
一 样．因此 ，可以推断：在这些样品中的 V形缺陷的 

棱锥下顶点位于外延层的不同深度处．V形缺陷是 

在外延 AllnGaN的过程中形成的，而不是在 GaN层 

中起始形成的，也不都是在 AIlnGaN与 GaN的界面 

上起始形成的 ． 

从 A|lnGaN／GaN外延层截面的(1 0 1 2)透射 

电镜图像(未于此处画出)可以见到，每一个 V形缺 

陷与一个起源于 GaN层的位错相连．我们从铟组 

图 1 AllnGaN中 V形缺陷的扫描电镜图像，在样品表 

面呈正六角形 
Fig．1 The image of a V—defect in AIlnGaN obtained by 

scanning electronic microscopy(SEM)，showing a hexagon 

pattern Oil sample sllrface 

分不同的 AIlnGaN的透射电镜观测结果发现，V形 

缺陷平均尺寸随合金中 In组分增加而增大． 

为了研究 V形缺陷的性质和形成原因，我们做 

了低温下阴极荧光(CL)测量，实验在装有 Oxford 

mono—CL2扫描电镜系统中进行．选用的电子束能量 
一 般为5 keV．样品温度采用液氦冷却系统降温，低 

温实验在 11K进行，CL光谱用光栅单色仪和 CCD 

阵列来分光和探测．首先，用散焦电子束来获得 

AIlnGaN外延层的CL谱，其反映的是AIlnGaN外延 

层的宏观光学特性．图2(a)是一个 Al和 In组分均 

为0．07的AIlnGaN外延层样品的 CL谱，CL的发 

光峰位为 379．5nm．从样品在固定发光波长下测量 

的单色 CL形貌图像可以看到样品发光强度的平面 

分布图．我们分别测量了探测波长固定为 379．5纳 

米和 384纳米(即宏观 CL谱峰的长波长侧 )时样品 

表面的 CL强度分布的形貌图像，发现两个图像是 

不同的．图像中的暗点中心都对应于 V形缺陷顶 

点．在用 384纳米记录的 CL形貌图像中，在 V形缺 

陷中心暗点的周围有亮环．我们认为，形貌图像中 

CL衬度的产生主要与合金中In组分的波动导致的 

CL峰值波长移动有关． 

为了进一步理解 V形缺陷对 CL发光 的影响， 

我们采用聚焦电子束沿着 V形缺陷做了线扫描测 

量，获得了一系列的微区CL光谱．考虑到电子散 

射和激发载流子的扩散长度，CL的空间分辨力估计 

为 200 nin．图 2(b)是线扫描穿过一个 V形缺陷所 

做的2O个点的 CL谱，总共跨越的距离为 1．1 m， 

其中各点之间的步长不变．发现当电子束远离 V形 

缺陷时测得的 CL谱(图 2(b)中最上方的第一条曲 

线)中，发光峰位在 382．0 nm处．当测量点靠近 V 

形缺陷的顶点时，CL峰红移．在 V形缺陷的顶点， 

CL峰值波长最长，为 386．4 Bin，与初始点的 CL峰 

位相比，总红移为4．4 Bin，与宏观 CL谱相 比，则峰 

值总红移为 6．9 Bin．这一结果表明，V形缺陷与周 

围区域的 CL衬度确实可 以认为主要是由 CL峰值 

波长的移动导致的．这种波长移动应与AllnGaN中 

V形缺陷附近局部带隙变化有关，而带隙变窄的主 

要原因可能是在 V形缺陷附近 In组分增加．在 In— 

GaN合金中，已有报道 In原子倾向在V形缺陷附近 

偏析一 ，同样的原因，在 AIlnGaN中 In偏析也应该 

会发生．另一方面，虽然形成 V形缺陷会导致应变 

的部分弹性弛豫，导致 CL峰位红移，但是，在我们 

研究的 AllnGaN样品中，In含量是比较低的(不超 

过 7％)，且 Al的掺人会部 分抵 消 AllnGaN 层和 
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合金薄膜[2J 三甲基锢，三甲基铝，三甲基嫁以及氨

气分别用作 In ， Al ， Ga ， N 的源，用氢气作为载气.外

延生长时，用表面光学反射强度的实时测量监控外

延生长过程，获得关于外延层表面粗糙度，生长速率

和厚度等的信息.用 x 射线双晶衍射，卢瑟福背散

射及光致发光等方法测量外延层组分，缺陷状况，应

变弛豫等，并对生长条件进行优化.

2 AUnGaN 四元合金的微区发光和 V 形缺

陷

研究表明:在高温 GaN 层上生长 InGaN 或者

InGaN/GaN 量子阱时常观察到 V 形缺陷[剖，该缺陷

由 6 个(10-11) 晶面组成.类似于倒置的六棱锥.

图 l 是厚度为 250 纳米的 AlInGaN 外延层 V 形缺陷

的扫描电镜图像，呈正六角形，可以确认 V 形缺陷

的形貌是开口的倒六角锥.通常在 InAIGaN 外延层

表面能发现存在相当多的 V 形缺陷，并且在层厚相

同的不同样品中 V 形缺陷在表面露头的尺寸并不

一样.因此，可以推断:在这些样品中的 V 形缺陷的

棱锥F顶点位于外延层的不同深度处.V 形缺陷是

在外延 AlInGaN 的过程中形成的，而不是在 GaN 层

中起始形成的，也不都是在 AlInGaN 与 Gar咱的界面
上起始形成的 [2 ] 

从 AlInGaN/GaN 外延层截面的(1012) 透射

电镜图像(未于此处画出)可以见到，每一个 V 形缺

陷与一个起源于 GaN 层的位错相连.我们从锢组

图 AlInGaN 中 V 形缺陷的扫描电镜图像，在样品表
面呈正六角形

Fig. 1 The image of a V -defect inιIInGaN obtain t'd bv 

scanning elt'ctronic minoscopy (SEM) , showing a ht'xagon 
pattem on sampl t' surface 

分不同的 AlInGaN 的透射电镜观测结果发现， V 形

缺陷平均尺寸随合金中 In 组分增加而增大.

为了研究 V 形缺陷的性质和形成原因，我们做

了低温下阴极荧光( CL) 测量，实验在装有 Oxford

mono-Cl2 扫描电镜系统中进行.选用的电子束能量

一般为 5 keV. 样品温度采用液氮冷却系统降温，低

温实验在 llK 进行， CL 光谱用光栅单色仪和 CCD

阵列来分光和探测.首先，用散焦电子束未获得

AlInGaN 外延层的 CL 谱，其反映的是 AlInGaN 外延

层的宏观光学特性.图 2( a) 是一个 Al 和 In 组分均

为 0.07 的 AlInGaN 外延层样品的 CL 谱， CL 的发

光峰位为 379.5nm. 从样品在固定发光搜长F测量

的单色 CL 形貌图像可以看到样品发光强度的平面

分布图.我们分别测量了探测波长固定为 379.5 纳

米和 384 纳米(即宏观 CL 谱峰的长波长侧)时样品

表面的 CL 强度分布的形貌图像，发现两个图像是

不同的.图像中的暗点中心都对应于 V 形缺陷顶

点.在用 384 纳米记录的 CL 形貌图像中，在 V 形缺

陷中心暗点的周围有亮环.我们认为.形貌图像中

CL 衬度的产生主要与合金中 In 组分的波动导致的

CL 峰值波长移动有关.

为了进一步理解 V 形缺陷对 CL 发光的影响，

我们采用聚焦电子束沿着 V 形缺陷做了线扫描测

量，获得了一系列的微区 CL 光谱.考虑到电子散

射和激发载流子的扩散长度， CL 的空间分辨力估计

为 200 nm. 图 2(b) 是线扫描穿过一个 V 形缺陷所

做的 20 个点的 CL 谱，总共跨越的距离为1. 1μm ， 

其中各点之间的步长不变.发现当电子束远离 V 形

缺陷时测得的 CL ì普(图 2(b) 中最上方的第一条曲

线)中，发光峰位在 382.0 nm 处.当测量点靠近 V

形缺陷的顶点时， CL 峰红移.在 V 形缺陷的顶点，

CL 峰值波长最长，为 386.4 nm ，与初始点的 CL 峰

位相比，总红移为 4.4 nm，与宏观 CL 谱相比，贝IJ峰

值总红移为 6.9 nm. 这一结果表明， V 形缺陷与周

围区域的 CL 衬度确实可以认为主要是由 CL 峰值

波长的移动导致的.这种波长移动应与 AlInGaN 中

V 形缺陷附近局部带隙变化有关，而带隙变窄的主

要原因可能是在 V 形缺陷附近 In 组分增加.在 In­

GaN 合金中，己有报道 In 原子倾向在 V 形缺陷附近

偏析\同样的原因，在 AlInGaN 中 In 偏析也应该

会发生.另一方面，虽然形成 V 形缺陷会导致应变

的部分弹性弛豫，导致 CL 峰位红移，但是，在我们

研究的 AlInGaN 样品中， In 含量是比较低的(不超

过 7%) ，且 Al 的掺入会部分抵消 AUnGaN 层和
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(a) 
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图2 (a)一个 Al。l0 In。 Gao N外延层样品用散焦电 

子束激发所得低温阴极荧光(CL)光谱．(b)同一样品用 

聚焦电子束穿过 V形缺陷中心点进行线扫描时，在 1．1 

微米距离上连续测得的20个低温阴极荧光光谱．图中虚 

线分别示出了扫描起始点和V形缺陷中心点处 CL峰值 

的波长位置 

Fig．2 (a)Low temperature cathodoluminescence(CL) 

spectrum of an A10 07 In0 07 Ga0 86 N epilayer sample excited by 

the de-focused electron beam excitation 

(b)20 CL spectra continuously obtained by a linear scan of 
the foc used electron beam on equally—distanced spots along a 

1．1 micron-long line which passes through the V-defect cen- 

ter．Two dashed lines mark the wavelengths of CL peaks de- 

tected at starting point and at the center of V-defect，respec- 

tively 

GaN层的晶格失配，因此 ，AlInGaN层的应变和导致 

的带隙变窄应该相对较小．仔细研究图2(b)可以看 

到，在V形缺陷的中心 CL强度绝对值低，而在 V 

形缺陷的侧壁 CL强度高很多，甚至比基体材料还 

高．我们认为，V形缺陷周围区域 CL强度的增加可 

由吸杂效应解释，即与在位错附近形成的所谓“}吉 

净区”有关．此外，线扫描过程中，在 V形缺陷的亮 

环区域，CL峰半高宽开始增加．在 V形缺陷顶点 

时，半高宽最大．众所周知，在 InGaN中In组分增加 

时，由于 In分布组分波动一般更大，发光峰半高宽 

要增加．因此，靠近 V形缺陷时 CL半高宽增加应 

是由于在V形缺陷区域 In组分增加导致的．事实 

上，在 V形缺陷附近进行扫描测量时，测到的 CL 

峰位的移动和半高宽随位置的变化趋势是一样的， 

这进一步支持了CL峰位移动和半高宽的变化都与 

In偏析有关的分析． 

综合 V形缺陷的结构和光学特性，并结合已有 

的关于 InGaN中V形缺陷形成机制的讨论，我们可 

以理解 AlInGaN外延层中 V形缺陷的形成机理 ：在 

Al组分保持不变时，AlInGaN中V形缺陷的成核强 

烈取决于样品中 In组分的分凝．由于 InN和 GaN 

的晶格参数差异大，In偏析导致 In组分分布不均 

匀，会在周围产生晶格畸变和部分应变弛豫 ，导 

致了V形缺陷在位错处的形成．V形缺陷是在达到 
一 个临界条件后形成的，这个临界条件取决于 In组 

分和其他的生长参数．当样品中 In组分更高时，V 

形缺陷在生长的更早阶段成核．这是 V形缺陷在 

AlInGaN层内部成核，并且在不同样品中平均几何 

尺寸随In含量增加而增加的原因． 

3 AIlnGaN的声子拉曼散射 

我们研究了AlInGaN的拉曼光谱，测量主要是 

在室温下用显微拉曼光谱仪在背散射组态下进行 

的．关于 GaN中的声子拉曼散射及其选择规则已有 

很多报道．六方 GaN属于纤维锌矿结构 ，当光的入 

射沿C轴一(z轴)方向进行背散射测量时，其偏振 

谱中出现的拉曼峰是E (低)，E (高)，A (LO)3个 

模式，在退偏振谱中出现的拉曼峰是 E，(低)和 E， 

(高)两个模式；AIInGaN的拉曼散射选择规则与 

GaN基本是一致的，但在实验测量时存在具体困 

难 ，原因是 AlInGaN外延层一般厚度很薄，拉曼信 

号较弱，其下方又生长了较厚的 GaN缓冲层，拉曼 

峰位置相近时，就很难把来自GaN的强拉曼散射信 

号分辨开来．事实上，AlInGaN层太薄时 ，在非共振 

条件下，不管是光沿 C轴还是垂直于 C轴方向入 

射，测到的拉曼光谱中主要的信号都来自GaN层， 

几乎看不到来自AlInGaN层的信号． 

考虑到波长短的紫外光在氮化物中吸收系数较 

大，透入深度浅，应更适合于样品表面薄层材料的拉 

曼散射研究 J，我们用 He．Cd激光器的325nm谱线 

作为激发光源对 GaN和一系列样品进行了拉曼散 
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3 期 江德生等: MOCVD 生长 AIGalnN 外延层的光学性质研究 195 

8 

6 

A
吨

2
.
·
气
(
J
υ
)
同

2 

nu 
句
，
-

A-v nu I 
A
恤T

nu nU A-v nv 
n咽
，

3mu 
,,,
itJ 

m剧
λ
{

句
3

nv 
句
，

句
3ω

 
句3

nu 
ε
J
 

n
u
句
3

7 

6 

5 

A
-
F

句
3

2
·
·
气
(
J
υ
)『

2 

380 390 4∞ 
λ10m 

(b) 

图 2 (a) 一个 A10 07 InO 07 G1lo田 N 外延层样品用散焦电

子束激发所得低温阴极荧光( CL) 光谱. (b) 同→样品用

聚焦电子束穿过 V 形缺陷中心点进行线扫描时，在1. 1 

微米距离上连续测得的 20 个低温阴极荧光光谱.图中虚
线分别示出了扫描起始点和 V 形缺陷中心点处 CL 峰值
的波长位置

Fig. 2 ( a) Llw temperature cathodoluminescence (CL) 

spectrum of an A1o. 07 Ino. 07 G1lo. 86 N epilayer sample excited by 

the de-focused electron beam excitation 

( b) 20 CL spectra continuously obtained by a linear scan of 

the focused electron beam on 呵ually-distanced spots along a 

1. 1 micron-Iong line which passes through the V -defect cen­

ter. Two dashed lines mark the wavelengths of CL peaks de­

tected at starting point and at the center of V -defect , respec­

tively 

GaN 层的晶格失配，因此，AlInGaN 层的应变和导致

的带隙变窄应该相对较小.仔细研究图 2(b) 可以看

到，在 V 形缺陷的中心 CL 强度绝对值低，而在 V

形缺陷的侧壁 CL 强度高很多，甚至比基体材料还

高.我们认为， V 形缺陷周围区域 CL 强度的增加可

由吸杂效应解释，即与在位错附近形成的所谓"洁

净区"有关.此外，线扫描过程中，在 V 形缺陷的亮

环区域，CL 峰半高宽开始增加.在 V 形缺陷顶点

时，半高宽最大.众所周知，在 InGaN 中 In 组分增加

时，由于 In 分布组分波动一般更大，发光峰半高宽

要增加.因此，靠近 V 形缺陷时 CL 半高宽增加应

是由于在 V 形缺陷区域 In 组分增加导致的.事实

上，在 V 形缺陷附近进行扫描测量时，测到的 CL

峰位的移动和半高宽随位置的变化趋势是一样的，

这进一步支持了 CL 峰位移动和半高宽的变化都与

In 偏析有关的分析.

综合 V 形缺陷的结构和光学特性，并结合己有

的关于 InGaN 中 V 形缺陷形成机制的讨论，我们可

以理解 AlInGaN 外延层中 V 形缺陷的形成机理在

Al 组分保持不变时，AlInGaN 中 V 形缺陷的成核强

烈取决于样品中 In 组分的分凝.由于 InN 和 GaN

的晶格参数差异大， In 偏析导致 In 组分分布不均

匀，会在周围产生晶格畸变和部分应变弛豫[5 J 导

致了 V 形缺陷在位错处的形成.V 形缺陷是在达到

一个临界条件后形成的，这个临界条件取决于 In 组

分和其他的生长参数.当样品中 In 组分更高时， V

形缺陷在生长的更早阶段成核.这是 V 形缺陷在

AlInGaN 层内部成核，并且在不同样品中平均几何

尺寸随 In 含量增加而增加的原因.

3 AUnGaN 的声子拉曼散射

我们研究了 AlInGaN 的拉曼光谱，测量主要是

在室温下用显微拉曼光谱仪在背散射组态下进行

的.关于 GaN 中的声子拉曼散射及其选择规则己有

很多报道.六方 GaN 属于纤维辞矿结构，当光的入

射沿 C 轴一(Z 轴)方向进行背散射测量时，其偏振

谱中出现的拉曼峰是 E2 ( 低) , E2 (高) , Al (LO) 3 个

模式，在退偏振谱中出现的拉曼峰是 E1 ( 低)和 E1
(高)两个模式 AlInGaN 的拉曼散射选择规则与

GaN 基本是一致的，但在实验测量时存在具体困

难，原因是 AlInGaN 外延层一般厚度很薄，拉曼信

号较弱，其下方又生长了较厚的 GaN 缓冲层，拉曼

峰位置相近时，就很难把来自 GaN 的强拉曼散射信

号分辨开来.事实上， AlInGaN 层太薄时，在非共振

条件下，不管是光沿 C 轴还是垂直于 C 轴方向入

射，测到的拉曼光谱中主要的信号都来自 GaN 层，

几乎看不到来自 AlInGaN 层的信号.

考虑到波长短的紫外光在氮化物中吸收系数较

大，透入深度浅，应更适合于样品表面薄层材料的拉

曼散射研究[6J 我们用 He-Cd 激光器的 325nm 谱线

作为激发光源对 GaN 和一系列样品进行了拉曼散
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射测量．加上共焦型显微拉曼谱仪有较好的纵向空 

图3 三个外延层样品(GaN实线，Alo o3Ino o3Gao 94N，虚 

线，Al。，，Ino。。Ga0 N点线)的室温显微拉曼光谱，激发 

波长为 325纳米 
Fig．3 Room temperature spectra of micro—Raman scattering 

f0r 3 different samples：GaN(solid line)，A1o 03In0 o3Gao 94 

N (dashed line)，and A1o 33In㈣1 Gao 66N (dotted line) 

问分辨率，我们得到了主要来自于表面 AIInGaN薄 

层的拉曼信号．测量时人射光沿 C轴方向．图3示 

出了GaN和两个 A1，In含量不同的 A1 Ga In N 

样品测量的拉曼光谱． 

我们发现，这些样品在573cm 处都有一个声 

子拉曼散射峰，其频率基本不随样品组分而变，可指 

派为 E，(高)声子引起的．图 3中 3个样品在 733， 

752，781 cm 处还各有一个拉曼峰，其频率随铝组 

分增大而增大，变化较大，被指派为 A1(LO)声子引 

起的拉曼峰．这一结果表明，AIInGaN与 A1GaN合金 

的拉曼散射情况很相像，即合金中E (高)声子具有 

双模行为，因而随组分变化很小；但 A1(LO)声子 

则具有单模行为，因此频率随合金组分变化很大， 

比较容易与 GaN的 A1(LO)声子区分开来．另外， 

看来 AIInGaN合金中的类 InN声子的拉曼散射强度 

很弱，即使 In含量较高的样品也几乎测不到类 InN 

声子的拉曼峰． 

在拉曼光谱测量中还有又一个有趣的现象 ，就 

是在用 325纳米波长的光进行激发时，可以观测到 

共振加强的效应．采用 325纳米波长测量 ，激发光 

子能量可能接近合金带隙，使拉曼散射得到共振加 

强．图 4为一个 Al。 ，In。叫Ga。 3 N外延层样 品的拉 

曼谱，其室温下光致发光峰位于3．49eV处，计人发 

光峰与吸收峰之间的Stokes移动的影响，实际禁带 

宽度 Eg应略高些，离激发光子能量 (hxo ：3． 

815eV)有约300毫电子伏的间距．此 AIInGaN样品 

中A (LO)声子能量 hto 为 96．8毫电子伏，考虑出 
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图4 一个 Al。， In。 Gao。，N外延层样品的室温共振 

拉曼散射谱．激发波长为 325纳米．图中用箭头示出 

的小锐峰是 GaN缓冲层引起的 
Fig．4 Room temperature spectrum of resonant Raman 

scattering for a A1o l3 In0 o4 Ga0 83 N epilayer sample，ex— 

cited by the laser line of 325 nm． The anl0w in figure 

shows a small sharp peak coming from GaN buffer layer． 

射共振能量守恒条件 hxo 一nhxo =E ．拉曼光谱中 

出现出射拉曼共振引起的多声子共振加强是合理 

的，并会在 n=3时共振加强效应最大 ，这正是我 

们观测到的情况．同时，E (高)声子则没有明显的 

共振加强效应．我们还注意到，在 n=4的多声子 

拉曼峰低能侧，有一个拉曼位移为2969cm 的小锐 

峰(图中用箭头示出)，强度比高频侧宽峰稍高，其 

拉曼位移为 GaN(禁带宽度为 3．4eV)A (LO)声子 

能量的4倍，因而应指派为来自于 GaN缓冲层的 

4A (LO)声子共振拉曼峰．我们关于共振拉曼散射 

有几点讨论：1．在发生的共振散射机制中，Frohlich 

互作用是主要的机制，因此 LO声子散射得到最大 

的共振加强．Ⅲ一V族氮化物中Ga—N键和 A1 N键具 

有很强的极性，其离子性之强使得氮化物的行为类 

似于Ⅱ一Ⅵ族化合物．2．所观测到的共振以出射共 

振为主．3．此共振散射的机制是迭代的(类级联的) 

电子与多声子互作用机制 ，其中只有 r点声子参 

与散射过程，多声子拉曼散射谱主要是 r点声子的 

倍频谱，特点是具有较锐的峰形特征，并且仅以出 

射共振方式得到加强．这与通常在非共振拉曼散射 

时出现的高阶拉曼声子谱情况非常不同，后者主要 

反映声子的态密度谱．因而，我们从共振拉曼峰测 

量到的频率位置，可很好地判断出合金中r点声子 

的贡献． 

我们对 AIInGaN四元合金进行了高空问分辨的 

发光和拉曼散射研究．根据 V一形缺陷的扫描电镜 

观测和阴极荧光光谱微区测量，确定了外延层中 V 
一 形缺陷的形成与铟的分凝有关．同时，我们用短 
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图 3 三个外延层样品( GaN 实线， A10 03 InO 03 GIlo问 N ，虚

线， A10 33 Ino 0' GIlo面 N 点线)的室温显微拉曼光谱，激发
波长为 325 纳米
Fig. 3 Room temperature spectra of micro-Raman scattering 
for 3 different samples: GaN (solid line) , A10 03Ino 03 GIlo问

N (dashed line) , and A10 33 Ino 0' GIlo 66 N (dotted line) 

间分辨率，我们得到了主要来自于表面 AlInGaN 薄

层的拉曼信号.测量时人射光沿巳轴方向.图 3 示

出了 GaN 和两个 Al ， In 含量不同的 Al， Gωa叽川yln叭1

样品测量的拉曼光i谱普.

我们发现，这些样品在 573cm -1 处都有→个声

子拉曼散射峰，其频率基本不随样品组分而变，可指

派为 E2 ( 高)声子引起的.图 3 中 3 个样品在 733 ，

752 , 781cm- 1 处还各有→个拉曼峰，其频率随铝组

分增大而增大，变化较大，被指派为 Al(LO)声子引

起的拉曼峰.这→结果表明， AlInGaN 与 AIGaN 合金

的拉曼散射情况很相像，即合金中 E2 (高)声子具有
双模行为，因而随组分变化很小;但 Al(LO) 声子

则具有单模行为，因此频率随合金组分变化很大，

比较容易与 GaN 的 Al(LO) 声子区分开来.另外，

看来 AlInGaN 合金中的类 InN 声子的拉曼散射强度

很弱，即使 In 含量较高的样品也几乎j则不到类 InN

声子的拉曼峰.

在拉曼光谱测量中还有又→个有趣的现象，就

是在用 325 纳米波长的光进行激发时，可以观测到

共振加强的效应.采用 325 纳米波长测量，激发光

子能量可能接近合金带隙，使拉曼散射得到共振加

强.图 4 为一个 A1o. 13 Ino 阳 GaO . 83 N 外延层样品的拉
曼谱，其室温下光致发光峰位于 3. 4geV 处，计入发

光峰与吸收峰之间的 Stokes 移动的影响，实际禁带

宽度 Eg 应略高些，离激发光子能量 (ω曰= 3. 

815eV)有约 3∞毫电子伏的间距.此 AlInGaN 样品

中 A 1 (LO) 声子能量 hω。为 96.8 毫电子伏，考虑出
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图 4 一个 A10 '3 Ino 04 GIlo. 83 N 外延层样品的室温共振
拉曼散射谱-激发波长为 325 纳米自图中用箭头示出
的小锐峰是 GaN 缓冲层引起的
Fig. 4 Room temperature spectrum of resonant Raman 
scattering for a A10 13 Ino04 GIlo 83 N epilayer sample , ex­

cited by the laser line of 325nm. The arrow in figure 
shows a small sharp peak coming from GaN buffer layer. 

射共振能量守恒条件 ωex - nω。 =E~. 拉曼光谱中

出现出射拉曼共振引起的多声子共振加强是合理

的，并会在 n = 3 时共振加强效应最大，这正是我
们观测到的情况.同时， E2 (高)声子则没有明显的

共振加强效应.我们还注意到，在 n =4 的多声子

拉曼峰低能侧，有→个拉曼位移为 2969cm -1 的小锐

峰(图中用箭头示出) ，强度比高频侧宽峰稍高，其

拉曼位移为 GaN(禁带宽度为 3.4eV)A 1 (LO) 声子
能量的 4 倍，因而应指派为来自于 GaN 缓冲层的

4A1 (LO) 声子共振拉曼峰.我们关于共振拉曼散射
有几点讨论:1.在发生的共振散射机制中， Frohlich 

互作用是主要的机制，因此 LO 声子散射得到最大

的共振加强. m-v 族氮化物中 Ga-N 键和 AI-N 键具

有很强的极性，其离子性之强使得氮化物的行为类

似于 ll-VI族化合物. 2. 所观测到的共振以出射共

振为主. 3. 此共振散射的机制是迭代的(类级联的)

，电子与多声子互作用机制[7]其中只奋 F 点声子参

与散射过程，多声子拉曼散射谱主要是 F 点声子的

倍频谱，特点是具有较锐的峰形特征，并且仅以出

射共振方式得到加强.这与通常在非共振拉曼散射

时出现的高阶拉曼声子谱情况非常不同，后者主要

反映声子的态密度谱.因而，我们从共振拉曼峰测

量到的频率位置，可很好地判断出合金中 F 点声子

的贡献.

我们对 AlInGaN 四元合金进行了高空间分辨的

发光和拉曼散射研究.根据 V- 形缺陷的扫描电镜

观测和阴极荧光光谱微区测量，确定了外延层中 V

一形缺陷的形成与锢的分凝有关.同时，我们用短
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波325纳米激光束激发，研究了 AIInGaN薄层的拉 

曼散射谱，测量了合金铝组分引起的 A．(LO)声子 

的频率移动，对出现的 LO声子拉曼散射共振现象 

和多声子峰进行了分析，认为此共振过程的机制是 

类级联的电子 一多声子互作用机制． 

作者感谢德国柏林保尔 一德鲁特固体电子学研 

究所 Dr．U．Jahn和 Dr．M．Ramsteiner的合作和有益 

讨论． 
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波 325 纳米激光束激发，研究了 AlInGaN 薄层的拉

曼散射谱，测量了合金铝组分引起的 A ， (LO) 声子

的频率移动，对出现的 LO 声子拉曼散射共振现象

和多声子峰进行了分析，认为此共振过程的机制是

类级联的电子一多声子互作用机制.

作者感谢德国柏林保尔一德鲁特固体电子学研

究所 Dr. U. Jahn 和 Dr. M. Ramsteiner 的合作和有益

讨论.
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