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氮化镓薄膜中 LO声子-等离子体激元耦合模 

拉曼光谱研究 术 

李志锋 陆 卫 
(中国科学院上海技术物理研究所，红外物理国家重点实验室 ，上海 ，200083) 

摘要 对生长在蓝宝石衬底上不同Si掺杂浓度的一系列 GaN外延膜进行 了拉曼散射光谱测量，观察到清晰的 L0 

声子．等离子体激元耦合模的高频支(LPP )和低频支(LPP一)及其随掺杂浓度的增加往高频方向的移动．通过进 

行理论计算和拟合，得到 GaN中的等离子体激元的频率及阻尼常数，并由此计算得到 GaN中的载流子浓度和迁移 

率．与红外反射谱测量得到的数据进行 了比较，结果表明，2种光谱方法得到的载流子浓度均与霍耳测量相一致， 

但迁移率比霍耳迁移率要低，接近杂质散射机制下的漂移迁移率． 

关键词 拉曼光谱 ，等离子体激元，声子，祸合模． 

RAM AN SPECTRoSCoPY ST【j]DY oN Lo PHoNoN．PLASM oN 

CoUPLED M oDE GaN THIN FⅡ M S 

LI Zhi—Feng LU Wei 

(National Laboratory for Infrared Physics，Shanghai Institute of Technical Physics，Shanghai 200083，China) 

Abstract A series of Si doped GaN thin films grown Oil sapphire substrate were measured by Raman spectroscopy．Both 

high—and low—frequency branches of the longitudinal—optical (LO)phonon and plasmon coupling modes(LPP modes)were 

resolved．With the increasing of doping leve1．the LPP mode shifts toward higher frequency．The two branches in each spec— 

trura were independently lineshape—fitted based on scattering analysis，and plasmon frequency and damping constant were ob- 

tained，thus the free carrier concentration and mobility could be deduced．Th e carrier concentration derived from each bran ch 

of the single spectrum coincidences with each other，and it is also consistent with infrared(IR)reflection and Hall results． 

Th e mobility from the low branch fitting is in agreement with the IR values，and is about half values of the Hall mobility， 

which is close to the conduction drift mobility in the regime of ionized impurity scattering．The high branch mobility is even 

smaller，which implies some additional scattering effect． 

Key words Raman spectroscopy，plasmon，phonon，coupled mod e． 

引言 

氮化镓(CaN)薄膜作为一种新型半导体材料，近 

年来受到广泛的关注．除了在光电子领域的广泛应 

用之外，GaN薄膜以其能够实现高功率、高温、高速器 

件的特点正日益在微电子领域体现其用武之地，目前 

已制备出 GaN薄膜场效应晶体管⋯．半导体材料的 

载流子浓度和迁移率是其器件应用中的基本参数，在 

器件设计和性能优化等方面起决定性作用，因此获取 

这2种参数十分重要．目前最广泛采用的测量载流 

子浓度和迁移率的方法是霍耳效应测量．但霍耳测 
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量需要制备性能良好的欧姆接触电极，有时电极的形 

状还需要特定制作．而这些对于像 GaN薄膜这样的 

宽禁带材料而言有时并不十分容易． 

拉曼光谱测量长期以来不仅一直是研究固体声 

子振动状态最有力的手段之一，而且也被用来确定载 

流子浓度和迁移率 J．通过纵光学声子(LO phonon) 

与自由载流子的集体运动模式——等离子体激元 

(plasmon)所形成的耦合模(LPP模)的光谱行为的研 

究能够提取这2种参数．作为一种非接触、无损伤的 

测量手段，并且相对于电学测量而言具有较高的局域 

分辨率(只取决于光斑聚焦的尺寸)，拉曼光谱在半导 
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RAMAN SPECTROSCOPY STUDY ON LO PHONON-PLASMON 
COUPLED MODE IN GaN THIN FILMS * 

U Zhi-Feng LU Wei 
(National Laboratory for Infrared Physics, Shanghai Institute of Technical Physics, Shanghai 200083, China) 

Abstract A series of 5i doped GaN thin films grown on sapphire substrate were measured by Raman spectroscopy. Both 

high-and low-frequency branches of the longitudinal-optical (LO) phonon and plasmon coupling modes (LPP modes) were 

resolved. With the increasing of doping level, the LPP mode shifts toward higher frequency. The two branches in each spec

trum were independently lineshape-fitted based on scattering analysis, and plasmon frequency and damping constant were ob

tained, thus the free carrier concentration and mobility could be deduced. The carrier concentration derived fTOm each branch 

of the single spectrum coincidences with each other, and it is also consistent with infrared (IR) reflection and Hall results. 

The mobility from the low branch fitting is in agreement with the IR values, and is about half values of the Hall mobility, 

which is close to the conduction drift mobility in the regime of ionized impurity scattering. The high branch mobility is even 

smaller, which implies some additional scattering effect. 

Key words Raman spectroscopy, plasmon, phonon, coupled mode . 
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体材料电学性质测量上成为一种有效的手段．本文 

报道了一系列不同掺杂浓度的GaN薄膜的拉曼光谱 

的测量，观察了LPP模随掺杂浓度变化的行为．通过 

建立相应的数据拟合分析方法，给出了不同掺杂浓度 

样品的载流子浓度和迁移率的计算结果．与同一系 

列 GaN样品中等离子体激元行为的红外反射光谱的 

研究结果进行了比较 ，发现拉曼光谱和红外反射谱 

对于载流子浓度给出相互验证的结果，得到的载流子 

浓度与霍耳效应相一致 ，但迁移率大于霍耳迁移率， 

接近离化杂质散射机制下的漂移迁移率． 

1 实验 

GaN样品为si掺杂的纤锌矿结构，用金属有机 

化学汽相沉积(MOCVD)方法淀积在蓝宝石衬底上． 

纤锌矿(GaN)的 c轴沿生长方向，垂直于衬底表面． 

拉曼散射测量在 Jobin Yvon LabRam—INFINITY显微 

拉曼光谱仪上进行，激发光为 Ar 激光的 514．5nm 

线．采用背散射的几何配置，激发光入射方向垂直于 

样品表面，平行于 GaN的C轴． 

2 结果与讨论 

2．1 拉曼光谱中LPP模的理论模型 

在极性半导体的拉曼散射中，LPP模通过以下 3 

种机制与入射光发生作用 ]，(1)位移机制：通过原 

子的位移实现对光学极化率的调制(也称为形变势机 

制)；(2)场机制：通过宏观纵向电场实现对极化率的 

调制(也称为电光机制)；(3)电子电荷密度起伏的直 

接散射．研究表明 ，在 GaN中起主导作用的是前 2 

种机制，电荷密度起伏对入射光的散射可以忽略不 

计． 

在形变势散射和电光散射机制作用下拉曼散射 

的强度由下式给出 ]： 

， 一 ． 
一

d∞ 。 

=  等( ㈩ 
其中 

A=l+2c [ ( 一092)一 ，( 2+ 一 )】 

( ) 
+，( 一2 )】+ ，( + ))， 

△= [( 一 ) +( ，) 】+ ，( 一 ) 

(09 + )． 

式中09 和09 分别为TO与 LO声子频率， 为等离子 

体激元的阻尼常数，，为声子阻尼常数，09 ． 为人射和 

散射光子频率， 为原胞体积，n ．  为在频率 09 ． 时的 

折 射 率，E 为 宏 观 电 场， 为 极 化 率， = 

[exp( )一1]为Bose-Einstein因子，C为Faust— 
Henry系数．根据 Dmde模型可将介电函数s写成 

s( ) s ( +： tt01一 { )· ＼ ￡一∞一 ∞十 ， (2) 
其中09 为等离子体激元频率．式中第一项 是高 

频介电常数，它包含了所有带间跃迁对介电函数的贡 

献．第二项为晶格振动相应的光学声子的贡献，第三 

项描述了等离子体激元频率 09 和阻尼因子 的自 

由载流子的贡献．等离子体激元的频率 09 及其阻尼 

因子 。由下式给出： 

2 4~rne e 

—_ ， — 一· 
m  m  

式中凡为自由载流子浓度，e为电子电荷，m 为电子 

有效质量， 为载流子迁移率．所以通过对实验谱线 

的拟合得到的 和 。可以导出载流子浓度 凡和迁 

移率 ．把拉曼散射强度公式(1)改写为 

，=／o ( )( +1)·A·Im(一÷)．(3) 
将 Io、 。、 、，、C等作为拟合参数，通过对拉曼谱峰的 

拟合得到等离子体激元的频率和阻尼，并进一步得到 

自由载流子浓度和迁移率． 

2．2 拉曼光谱的指认与拟合 

不同掺杂浓度的 GaN样品的拉曼光谱结果图 1 

所示．同时也给出了蓝宝石衬底的拉曼谱 以便 比 

较．从图中可以看到各谱中位于 417cm 处和样品 

3中位于 747cm 的尖峰是来 自于衬底，图中用星 

号标出．位于 568cm 和 143cm 的2个尖锐的峰 

分别对应于 GaN中 E (TO)模的高频支(LPP )和 

低频支(LPP一)．它们不与等离子振荡模耦合，因此 

不随掺杂的浓度而变化．GaN的 A．(LO)模应该位 

于735cm～，对于样品 1可以看到，A．(LO)模因与 

等离子体激元耦合而出现在 745cm～，同时表现出 

较宽的不对称峰形，这是典型的耦合模特征．这一 

LPP 模与红外的结果(769cm )E 3]相近；在低频端 

位于约 150cm 的宽峰，结合其红外反射拟合结果 

(154cm )可以指认为 LPP一．对于样品 2其 LPP 

按红外结果应该 出现在 787cm 附近，拉曼谱中在 

770cm‘。出现较宽的峰，指认为 LPP 所致．位于 

936cm‘。的宽峰其起因尚不清楚。在大约 290cm 
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图 1 不同掺杂浓度 GaN样品的拉曼谱．箭头所指处为 

LPP模拉曼峰的低频支和高频支．星号标出的是来 自蓝 

宝石衬底的峰 

Fig．1 Raman spectra of GaN with different doping leve1． 

The arrows point to the low．．branch and high．．branch of LPP 

mode．The asterisks indicate the peaks from the sapphire 

SUbstrate 

处的弱 的宽峰，认为应 该是 LPP一所致 (红外 的 

LPP一位于225cm )．样品 2、3中的高频端呈抬高 

上升的趋势，原因暂不明了．样品 3的 LPP 可能出 

现在 800～900cm 附近，但被抬高的谱线淹没．在 

低频端位于 400cm一的宽峰与红外谱 中的 LPP一 

(36lcm )相接近，指认为 LPP一．样 品4中位 于 

l220cm 和 480cm 的 峰 可 以认 为 是 LPP 与 

LPP一．在各样品的拉曼谱 中位于 1400～1500cm一 

之间的弱的宽峰不随样品而变化，可能来 自于多声 

子过程的散射或二级拉曼过程．通过以上分析可以 

认为，从系列 GaN样品的拉曼谱中同样也观察到载 

流子浓度对散 

射峰的影响，L0声子与等离子体激元形成耦合模． 

随着载流子浓度的增加，耦合模的高频支 LPP 向 

更高的频率移动，同时强度减弱并且峰宽增加；低频 

图2 对 GaN样品 1拉曼谱中 LPP 模的实验结果与利 

用式 3进行理论拟合的比较．虚线为实验谱，实线为计 

算结果 

Fig．2 Lineshape fitting of Eq．(3)to the LPP in Raman 

spectrum in sample 1 of GaN．The solid curve is calculated 

and the dashed line is experimental data． 

支 LPP一也向高频方向移动，逐渐接近 A。(LO)模的 

频率(A。(LO)模频率在 533cm 附近)，同时强度增 

强． 

结合以上指认，对各拉曼谱中 LPP模的高、低 

频支分别利用式(3)进行了拟合．图2示出了样品 

1的拟合结果．可以看到，理论计算与实验数据吻 

合良好．得到各样品的拟合参数以及据此计算的载 

流子浓度 n 和迁移率 以及与霍尔迁移率的比值 

列于表 1中． 

为方便比较，将文献[3]中的红外测量和霍尔 

测量的数值列为表 2． 

从中可以看到，拉曼测量中无论是高频支或是 

低频支 LPP模拟合得到的载流子浓度与霍尔和红 

外的结果相近，说明无论是红外测量还是拉曼测量 ， 

对载流子浓度而言其结果都是一致的．下面将给出 

对光谱测量迁移率的分析． 

表 1 GaN薄膜拉曼光谱的 LPP模拟合参数及载流子浓度和迁移率的计算结果 
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~ fit ~ X -a-
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wp+ np+ Yp + J.LRp+ 
iLRp + / iLH.1I D (em -I) (em -3) (em -I) (em2 /V • s) (em -I) (em -3 ) (em -I ) (em2 /V • s) 00 

I 239.4 6. 18 X 10 17 195.2 239 0.65 217.7 5.63 X 10 17 451. I 103 0.28 

2 460.8 2.52 X lOIS 324.3 144 0.45 437.0 2.27 X lOIS 885.5 53 0.16 

3 751.6 6.71 X lOIS 398.8 117 0.50 591. 2 4.15 X 10'" 1589.8 29 0.13 

4 1310.8 2.04 X 10" 571.0 82 0.46 1114.9 I. 48 X 10" 338. I 139 0.78 
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2．3 光谱测量与霍尔测量迁移率的比较分析 

在表2中可以看到，红外测量得到的迁移率 

约为霍尔测量数值的0．5倍．从表 1也可看到，由 

拉曼测量的低频支 LPP模拟合得到的迁移率 一 

也约是霍尔迁移率的 0．5倍．而拉曼测量的 LPP模 

的高频支所得的迁移率 。一则要 比霍尔迁移率小 

得多，除样品4外，约为 0．1～0．3倍． 

表 2 文献 [3]中红外反射谱和霍尔测量得到的 si掺杂 

GaN外延膜载流子浓度与迁移率的比较 

Table 1 The carrier concentration and mobility obtained 

from infrared reflection an d Hall measurement in Si·doped 

GaN epitaxy films in Ref．[3] 

从数值上看，红外迁移率 和拉曼测量的 LPP 

模低频支迁移率 ～与电离杂质散射机制下的载 

流子漂移迁移率 。=0．5 相近．直观的理解 

也许能够给出它们的相似性，即电导漂移迁移率的 

散射过程与光谱测量的散射过程中，载流子在外电 

场的作用下沿电场方向运动并受到散射．与之不同 

的是，在霍尔测量过程中载流子受到的散射方向是 

垂直于电流方向，即垂直于外加电场的方向．外加 

电场对载流子的加速作用增加了载流子所受到的散 

射 ，使得光谱迁移率和漂移迁移率都要低于霍尔迁 

移率．同时，光谱迁移率接近电离杂质散射的漂移 

迁移率意味着在光谱测量中的散射机制主要是电离 

杂质散射． 

更进一步分析可以看到，表 1和表 2中无论是 

红外迁移率、拉曼迁移率还是霍尔迁移率都随着掺 

杂浓度的增加而下降，这一现象典型地来 自于荷电 

杂质的库仑散射以及 自由载流子的相互作用，类似 

于在室温下 ce、si及 GaAs中迁移率随掺杂浓度的 

变化而变化的行为 j．对于半导体材料，当掺杂浓 

度不太高时，来自离化杂质散射的迁移率 通常正 

比于杂质浓度 Ⅳ 的倒数．实际测量的迁移率为复 

合迁移率，包括了电离杂质散射的迁移率 和其它 

散射机制诸如声子散射、电子．电子散射等等．因此 

实际迁移率可写成 j 

1
=  

1 1
=  

1
+k·N4- ／。． (4) 一 =一 一 =一 + 0 ，4 l 

| t l 

∈ 
o 

∞  

>  
、  

图3 各种测量方法得到的样品 1～3的迁移率倒数与 

载流子浓度的关系 

Fig．3 Mobility reciprocal derived from va~ous measure— 

ments in sample 1—3 versus carrier concentration 

其中k为比例因子．利用样品 1～3的数据(满足掺 

杂浓度不太高的条件)并进行直线拟合可以得到各 

种测量条件下的肛 和k．图3示出了光谱测量与霍 

尔测量得到的载流子浓度和迁移率倒数的变化及其 

拟合曲线，拟合给出的结果列于表 3中． 

表3 利用公式 4对不同测量方法得到的迁移率的倒数随 

载流子浓度变化的拟合参数 

Table 3 The fitted parameters in Eq．(4)from the varia- 

tion of the mobility reciprocal with carrier concentration in 

variOIlS measurem ents 

我们发现，除拉曼的高频支外，光谱迁移率随杂 

质浓度变化的曲线具有类似的斜率 k，表明它们中 

来自离化杂质的散射并没有大的差别．红外结果与 

拉曼低频支的结果具有完全相同的 ，说明这 2种 

测量条件下电子所受到的晶格散射完全相同(注意 

到图 3中对红外数据拟合和拉曼低频支数据拟合的 

2条直线几乎完全重叠)．关于拉曼散射高频支IJPP 

模反映的光谱迁移率的行为令人费解 ，在此只是尝 

试予以解释或理解．拉曼高频支的 要更小些，说 

明高频支测量时电子受到的晶格散射要更大些．一 

个更为明显的现象是，对于拉曼高频支的 LPP模， 

其 k值要比其它情形高出约一个数量级 ，说明除了 
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“正常”的L0声子散射和电离杂质散射外，这时的 

载流子还受到额外的散射．注意到 LPP模的高频支 

频率高于 L0声子频率 ，由于极性光学模式即 L0声 

子的散射作用在频率高于 L0声子频率时其散射率 

的跃变增加 ，可以认为这种拉曼 LPP模高频支所 

受到的额外散射正是来 自于这种跃变增加的 L0声 

子散射．对于光谱测量的迁移率与霍尔迁移率的相 

互关系的完全理解需要对散射过程进行详细分析和 

量子力学的计算，这将是进一步研究的课题．实验 

上，通过改变拉曼测量的激发频率以及研究 LPP模 

随测量温度的变化关系将有助于揭示光谱测量中载 

流子的散射本质．拉曼光谱测量低频支 LPP模的结 

果与红外反射测量所得到的相互一致的迁移率，验 

证了光谱测量的重复性和可靠性． 

3 结论 

对蓝宝石衬底上的 CaN外延膜用拉曼光谱方 

法进行了研究，通过拟合计算得到其载流子浓度和 

迁移率，将结果与红外反射光谱的结果进行了比较． 

与霍尔测量相比较 ，2种光谱方法与霍尔方法的载 

流子浓度数值相近，而光谱迁移率要小于霍尔迁移 

率，其中拉曼光谱中 LPP模低频支拟合和红外测量 

得到的迁移率约为霍尔迁移率的一半 ，意味着光谱 

测量的迁移率接近电离杂质散射机制控制的电导漂 

移迁移率，光谱测量的载流子散射主要来 自于电离 

杂质的散射；拉曼光谱 LPP模高频支的迁移率总的 

来说要更小些，标志着受到更为强烈的散射．在拉 

曼光谱中观察到 LO声子与等离子体激元耦合膜随 

掺杂浓度变化的行为，耦合模的高频支随载流子浓 

度的增加向更高频率方向移动，而低频支也向高频 

方向移动，接近 TO声子频率．以往文献中报道的 

GaN中拉曼谱的 LPP模研究都是单独研究其高频 

支一 或低频支 的行为，而同时对高频支和低频 

支进行分析拟合，目前尚未见报道． 

结果表明，无论是拉曼光谱还是红外反射光谱， 

对于确定 GaN中载流子浓度而言具有值得信赖的 

准确性．而对于迁移率的测量尚有待于进一步研究 

光谱测量的载流子散射过程．尽管如此，拉曼光谱 

中 LPP模的低频支和红外反射光谱给出的相互一 

致的迁移率说明光谱测量本身是值得信赖的．就光 

谱测量而言，红外光谱的作用过程 比拉曼光谱要更 

为直接，如果将红外反射的作用作为一级过程，则拉 

曼光谱的作用过程就将是一种二级过程，因为拉曼 

散射涉及到中间态．此外，红外反射谱对于载流子 

的贡献要更为灵敏，因为红外反射谱中最低波数附 

近的反射带(50～400cm 附近)直接揭示了等离子 

体激元的作用．红外反射测量的缺点在于所需样品 

的尺寸较大，否则信号太弱无法进行测试．这也限 

制了它的空间分辨率．拉曼光谱的光谱特性与激发 

光的波长密切相关 ，并且牵涉到样品能带结构和中 

间态过程，其理论分析较为复杂．但由于拉曼光谱 

具有灵敏度高 、可测小面积样品等特点，具有高的空 

间分辨率，在测试上有其优越性；采用探测光斑直径 

<1 I．Lm的显微拉曼光谱方法更能够测量薄膜侧面 

的拉曼谱 ，从而揭示其电学参数的各向异性 ．因 

此 ，针对不同情况，红外光谱 、拉曼光谱或两者的结 

合将给出研究对象的可靠表征．可以断言，电学参 

数的光谱测量对发展半导体功能材料的非接触、无 

损伤的表征将具有重要意义． 
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