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摘 要：本文详细地研究了原始生长和退火处理后的Si／Ge 量子点的拉曼光谱。我们观测到了Si／Ge 量

子点的一系列本征的拉曼振动模以及Ge -Ge 模的LO 和TO 声子峰间4 .2cm-1 的频率劈裂。通过这些参

数，我们自洽地确定了原始生长的平面直径为20nm 和高为2nm 的Si／Ge 量子点内 Ge 的平均组分为

80 %，平均应变为-3 .4 %。分析清楚地表明了这种小尺寸的Si／Ge 量子点内的应变仍遵从双轴应变，并且

应变的释放主要由量子点和Si 隔离层间Si -Ge 原子互扩散决定。
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Abstract ：Adetailed Raman characterizatiOn Of t he struct ural prOperties Of as -grOWn and an-
nealed self -assembled Si／Ge dOt multilayers is repOrted i n t his paper . Several neW mOdes i n as
-grOWn Or annealed Si／Ge dOts and a freCuency splitti ng Of 4 .2 cm-1 bet Ween LOand TO Ge
-Ge mOdes i n as -grOWn Si／Ge dOts are Observed i n Raman spectra . An average Ge cOntent Of
0 .8 and lateral strai n Of -3 .4 % are cOnsistently Obtai ned frOmthese spectral f eat ures f Or as -
grOWn Si／Ge dOts Wit h a lateral size Of abOut 20 nm and a height Of abOut 2 nm. It suggests
t hat a certai n amOunt Of i nter mi xi ng bet Ween Si spacer layers and Si／Ge dOts takes place f Or t he
Si／Ge dOt multilayers . The results shOW that t he LO-TOfreCuency splitti ng Of t he Ge - Ge
mOde and the f reCuencies Of t he Ge -Ge and Ge -Si mOdes can be used as an efficient Way tO
deter mi ne t he average strai n and cOmpOsitiOn i n uncOrrelated small -sized Si／Ge dOt multilayers
i n Which t he mean strai n field is clOse tO t he biaxial case .
Key words ：Guantum dOts；Raman scatteri ng；strai n；cOmpOsitiOn；Si -Ge i nter mi xi ng

在Si 上自组织生长Si／Ge 量子点因其结构上的独特性，被认为是可能实现Si 基发光的一个重要

途径。此外Ge 在Si 上4 .2 %的晶格失配可以让人们制造大小尺寸不同的纳米结构，还可适应其它多
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种器件需要，如单电子晶体管和红外探测器等［1］。由于应变诱导自组织Si／Ge 量子点里组分和应变

的分布直接决定了其光学和电学性质，如何确定Si／Ge 量子点里的应变和组分分布是Si／Ge 外延生

长系统的一个非常重要的课题。为了满足各种光电子器件的需要，人们通常利用分子束外延系统自

组织生长厚度只有几个纳米的小尺寸Si／Ge 量子点。由于生长这类量子点时的衬底温度比较低，这

些厚度小于3 .0nm 的Si／Ge 量子点里的Ge 组分通常比较高［Z］。但是，如何定量地表征这种小尺寸

量子点的组分和应变仍然是目前有待解决的问题［3］。在本文中，我们详细地研究了分子束外延设备

制备的小尺寸Si／Ge 量子点多层结构的拉曼光谱。我们观测到了非常完整的Si／Ge 量子点体系的拉

曼光谱特征。利用这些光谱特征，我们自洽地表征了厚度小于3 .0nm 的Si／Ge 量子点里的平均应变

和Ge 的组分。

我们所研究的Si／Ge 量子点样品是用一固态源分子束外延（MBE）设备在（001）取向的Si 衬底上

自组织生长的［1］。我们在衬底上生长了150nm 厚的Si 缓冲层，然后是以8 原子单层（ML）的Ge 量

子点和Z5nm 的Si 隔离层为单元的80 周期复合结构和100nm 的Si 覆盖层。Si／Ge 量子点生长时的

衬底温度维持在510  。为了研究Si／Ge 量子点样品中Ge 浸润层（WL）对拉曼光谱的贡献，我们生

长了一个结构基本上与上面量子点结构完全一样的参考样品，只是其中的8 ML Ge 层被替代为4 ML
的Ge 层。Figure 1 中的插图给出了Ge 量子点样品的原子力显微镜（AFM）图像。从图中可知，我们

生长的Si／Ge 量子点的横向尺寸为Z0nm 左右，其厚度为Znm，Si／Ge 量子点的面密度为1 . 5 >
1011cm-Z。由于Si 隔离层的厚度大于14nm，生长的各层Si／Ge 量子点间是非垂直关联的。拉曼谱

是用光谱分辨率为3 .8cm-1 的三光栅拉曼光谱仪上以背散射配置做的。氩离子激光器的514 .5nm
激光用来做拉曼谱的激发线，激光聚焦到样品上的光斑直径大约为1!m，入射到样品上的激光功率

为1mW。偏振拉曼谱里符号x，y，Z，x/ 和y/ 表示的方向分别平行于样品衬底的［100］，［010］，［001］，

［1 -10］和［110］等晶轴方向。

Fig .1 Raman spectra of a si／Ge dot sample
（solid lines ），!- si （dashed lines ）and
Ge Wlreference .

Fig . 1 给出了Si／Ge 量子点多层结构，浸润层参考

样品，（001）Si 和（001）Ge 衬底的拉曼谱。Fig . 1 下面

部分的Si 衬底和浸润层参考样品的硅纵光学（LO）模的

强度都参照多层Si／Ge 量子点样品相应的拉曼峰进行了

归一化。显然，由于Si／Ge 量子点和Ge 浸润层参考样品

中都含有Si 隔离层，因此它们的一些拉曼峰和Si 的拉曼

峰类似［4］，例如位于ZZ5，435 和6Z0cm-1 的拉曼峰分别

来源于Si 隔离层ZTA（L），ZTA（"）和布里渊区"方向光

学和声学声子的组合模等的双声子拉曼散射。尽管Si
衬底位于301cm-1 附近的ZTA（X）倍频模非常靠近 Ge
体材料和Si／Ge 量子点中Ge 的一阶光学模，但是Si／Ge
量子点样品位于307cm-1的强度非常高，峰位又与Si 的

ZTA（X）显著不同，这清晰地揭示了其Ge - Ge 光学模的

特征。相反，WL 参考样品相对于Si 衬底并没有显示出

两者的拉曼谱有什么不同。为了获得Si／Ge 量子点和其

浸润层的本征拉曼谱，我们将Si／Ge 量子点拉曼谱减去

Si 衬底的拉曼谱所获得的结果显示于Fig . 1 的上半部

分，其位于307 .5cm-1，4Z1 .5cm-1和595cm-1 的三个强拉曼峰分别被指认为Ge -Ge，Si - Ge 和ZGe
-Ge 光学模。根据Si／Ge 合金的相关实验结果［5］，我们指认位于170cm-1 的宽拉曼峰为Si／Ge 量子

点内ZTA 声子的拉曼散射。

根据Ge 量子点的尺寸和其面密度，我们估计Si／Ge 量子点样品大约有60 %的表面被量子点覆

盖。如果量子点间Ge 浸润层的厚度为4 ML，将有80 %的Ge 材料在量子点内。从Fig . 1 可以看出，
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除了在4 9cm-1附近有一弱小的Si -Ge 拉曼峰外，Ge WL 样品的拉曼谱与Si 衬底的非常相似。考

虑到Ge WL 样品中Ge 的数量是Si／Ge 量子点样品内Ge 浸润层的2 .5 倍，量子点样品内来源于Ge
浸润层的拉曼信号对量子点拉曼谱的贡献是可以忽略不计的。因此，Fig . 1 上半部分Si／Ge 量子点

样品中与Ge 相关的拉曼模主要来源于Si／Ge 量子点，而非量子点样品中的浸润层。此结果可以进一

步从共振拉曼散射的有关结果和相关的理论计算结果得到证实［6］。由于2 .41eV 的光子能量与所研

究的Si／Ge 量子点的直接带隙能量E 非常靠近，Si／Ge 量子点内的Ge -Ge 声子会被514 .5nm 的激

光共振激发，而对于来源于Ge WL 的拉曼信号却不会被共振激发。

Si／Ge 量子点位于595cm-1倍频光学模的观测说明了Si／Ge 量子点具有较高的Ge 组分。研究

表明，应变驰豫的Si／Ge 合金2TA 拉曼模的频率随合金中Ge 组分的改变而变化，可以从16 cm-1

（xGe =1 . ）变化到3  cm-1（xGe = ）［5］。理论计算表明，压应变会适当降低2TA 模的频率［7］。考虑

到Si／Ge 样品中存在的压应变，在非应变下所观测到的2TA 模的频率大约为18 cm-1。此频率与Ge
组分xGe 为 .8 的Si Ge 合金的2TA 拉曼模的频率相同。当生长样品的衬底温度从7  C变化到

5  C时，未覆盖Si 的Ge 量子点内Ge 组分会从 .5 变化到1 . 。［2］当Ge 量子点被Si 覆盖时，Si／Ge
量子点和覆盖层间的原子互扩散决定于覆盖层的生长温度。当其生长温度为3  C时，Ge 与Si 间的

互扩散被完全抑制了［8］。通过拉曼测量，我们清晰地显示了Si 隔离层和Si／Ge 量子点间在生长过程

中发生了相当数量的互扩散。Si／Ge 量子点内2 %的Si 主要来源于较高生长温度（51 C）所导致的

Si 隔离层和Ge 量子点间的原子互扩散。

Fig .2 Polarization dependence of raman spec-
tra of si／Ge dot sample measured at t he
（001 ）plane （Top ）and the polished
（110 ）plane（Bottom）.

当减去纯Si 的拉曼信号后，Si／Ge 量子点剩余的拉

曼谱显示出几个分别位于44 ，468，482 和5 1cm-1 处的

弱小拉曼峰。位于44 ，468 和482cm-1的三个被指认为

Si 原子四个最近邻原子分别被一个和多个Ge 原子替代

后形 成 的 Si - Si 局 域 振 动 模（Si - Si loc ），其 中 位 于

44 cm-1 的 局 域 Si - Si 模 可 以 清 晰 地 与 纯 Si 位 于

435cm-1的2TA（!）振动模区别开来。富Si 的Si Ge 合金

通常在43 cm-1 附近有一强的Si -Si 局域模。Si／Ge 量

子点中较弱的Si -Si 局域模说明了Si／Ge 量子点具有较

低的 Si 组 分。Si／Ge 量 子 点 中 三 个 位 于 44 ，468 和

482cm-1的Si -Si 局域模的频率分别比应变驰豫的Si  .2
Ge .8合金内相应的局域模高15，26 和25cm-1。位于

5 1cm-1处的量子点Si -Si 合金模的频率也比应变驰豫

的Si  .2Ge .8合金的Si -Si 模频率高36cm-1，其非常弱

的强度说明此模不是来源于Si／Ge 量子点周围的富Si
区域，而是来源于Si／Ge 量子点内部的富Ge 区域。我们认为是Si／Ge 量子点内部的应变导致了Si／

Ge 量子点内局域Si -Si 振动模和Si -Si 光学模频率相对于应变驰豫的Si Ge 合金相应拉曼模频率的

增加。应变诱导的光学模频率移动"#正比于（  1）平面内的双轴应变$xx，"#= b $xx，其中b 是Si Ge
合金相应拉曼模的声子频率应变移动系数。对于Si - Si 振动模，当 xGe 为 .8 时［9］，bSi -Si = -

1 5 cm-1。因此，从Si／Ge 量子点内Si -Si 光学模的频率，我们得到量子点的富Ge 区域内的平均应

变为-3 .4 %。

为了进一步证实原始生长Si／Ge 量子点内组分和应变对光学模的影响，我们采用不同的散射配

置选择性地测量了Si／Ge 量子点的横向和纵向光学振动模。Fig . 2 给出了在（  1）表面和（11 ）表面

利用背散射配置测量的Si／Ge 量子点多层结构的偏振拉曼光谱。根据纯Si 和Si Ge 超晶格拉曼散射

的选择定则［1 ］，在Z（x/ ，x/ ）-Z 散射配置下，LO 声子是拉曼活性的，但在Z（x/ ，y/ ）-Z 配置下，所有
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拉曼模都是禁戒的。相对于通常的（00l ）背散射情况，在  （  ，  ）-   和  （  ，z）-   散射配置

下，我们将分别能观测到L 和T 声子模。从Fig . 2 可以看出，小尺寸Si／Ge 量子点拉曼谱的选择

定则和纯Si 和Si／Ge 超晶格的一致。但是，我们观测到了L 和T Ge -Ge 声子模之间频率为4 .2
cm-l 的劈裂值，此劈裂值主要是由Si／Ge 量子点内的应变造成的。当我们象Si／Ge 超晶格那样只考

虑双轴应变的情况时［3］，Si／Ge 量子点内双轴应变诱导的L 和T 声子模之间的频率劈裂为

!"SPlit = l
2"0
2C l2 + C ll

C ll
（C ~ P ）#xx （l ）

其中C l2和C ll 为材料的刚度系数，P 和C 为Ge 光学声子的形变势，"0 为Si Ge 合金光学声子模的频

率。利用参考文献［ll ］中Table l 里的参数，我们从L 和T 声子频率劈裂的数值可以计算出Si／Ge
量子点内的平均应变为-3 .5 %。对于Si／Ge 量子点的L 声子模，此数值会诱导l4 .5cm-l 的频率

移动。量子点的光学模相对于体材料的频率移动主要由三方面决定，即量子点内的组分和应变以及

光学模的量子受限效应。对于厚度为2nm 的Si／Ge 量子点，量子受限效应所诱导的Ge - Ge 光学模

的频率移动大约为-lcm-l 。因此，由于Si／Ge 量子点内存在一定的Si 组分所引起的Ge - Ge 光学

模频率移动数值为-6 .2cm-l 。根据没有应变的Si l - Ge 合金其光学模频率与Si 组分的关系［l2］，

Si／Ge 量子点内的Ge 组分为0 .82。

从Ge -Ge 光学模L 和T 频率的劈裂所得到的Si／Ge 量子点内Ge 组分和应变与从2TA 和

Si -Si 模的频率所得到的数值非常吻合。根据Vegard 定量，Si／Ge 量子点内富Ge 区域约-3 .4 %的

应变对应于生长在（00l ）Si 衬底上的赝Si 0 .l9Ge0 .8l 合金。此合金与Si／Ge 量子点内富Ge 区域基本

上有相同的Ge 组分，说明Si／Ge 量子点的富Ge 区域内的弹性和非弹性应变驰豫是可以忽略不计的，

同时，也清楚地表明了这种小尺寸的Si／Ge 量子点内的应变仍遵从双轴应变，并且应变的释放主要由

量子点和Si 隔离层间Si -Ge 原子互扩散决定。
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