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人摘要在…叫度下研时磁时日ιM叫晶格时散射观测酣
个声于喇曼峰·在近共提串件下，峰的强度增强，线直显著变串，开观测到更多不同声于组告的

喇曼散射峰.计1草和分析了超晶格中应力引起的声于频移.与实验结果一致、还分析甜论了观测

到的主观界面模、

关键词 Zn T e IZnJ _",Mn .., T e .超晶格.喇曼散射.界面模. 兔;iI-个唱t
l一一"'\---一- -1 'I1 .I/l、

引言 ，f~咨i句择 '咱
在稀磁半导体中，由于磁性离子的 3d 电子与载流子间强的自旋交换作用 (sp-d交换作

用) .使该类材料具有一系列不同于通常半导体的新特性问，其中如巨法拉第效应、极大塞曼

分裂等尤为引人关注.近年来对稀磁半导体超晶格和量子阱如CdTe/Cd1_.Mn.Te、 ZnSe/

Znl_.Mn.5e和 ZnTe/Znl_.Mn.Te 的生长和研究获得了显著的进展，这不仅为近红外至蓝

绿光的发光和激光器的发展提供了更多可供选择的机会，也为研究一些基本物理现象开拓

了新的可能， CdTe/Cd1_.Mn.Te 微枪激光器Cmicrogun laser)取得了室温下低阕值准连续

受激发射的实验结果["，] ， CdTe/MnTe 量子阱的研究显示出十分有效的电子空穴限制，提

供了用调节阱宽获得整个可见范围光谱发射的可能[4J; sp-d 交换作用引起低组份 ZnSe/

Zn1_ "，MnzSe能隙的反常特性，在 ZnSe/Zn1_.Mn.Se 超品格中获得由改变温度形成阱与垒

互相转换f曰:极大塞曼效应，便不同自旋的载流子在空间上分开的自旋超品格(spin super

lattice)在稀磁半导体由理论变为现实.并取得大量的研究成果[6J. 至今研究得较多的是

CdTe/Cd1寸.MnzTé 、 ZnSe /Znl_.Mn.Se 等超晶格和量子阱，而对 ZnTe/Znl_.Mn.Te 研究报

道较少.
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2期 陈 唏：ZnTe／Zn Mn Te超晶格的喇曼散射 103 

本文报道了在 13~300K范围内对 ZnTe／Zn 一Mn Te超晶格喇曼散射的实验结果和 

由应力引起的声子模频移以及宏观界面模的分析讨论． 

1 实验 

测量用样品 ZnTe／Zn1 xMn=Te用 MBE方法生长在(001)GaAs衬底上 ，衬底温度为 

242~C，几种样品结构参数如下： 

No．324：Zn“7Mn∽Te外延层，厚度 700nm； 

No．412：ZnTe／Zn0 Mnn 3Te，L 一6nm，L 10nm，20周期； 

No．331：Zn1、e／Zn 4Mn。06Te，厶口= 一10nm，20周期． 

在生长超晶格结构前生长 500rim的ZnTe缓冲层，以释放晶格失配的应力． 

喇曼散射实验采用背散射方式 ，样品置于 DE一202制冷器中或直接提泡于液氮中，激发 

光为氩离子激光器的 488．0、514．5或 457．9nm谱线，激发功率约为 10 mW／cm ，散射光 

由Dilor X—Y多道分析器采集． 

2 结果与讨论 

稀磁半导体 Zn1--xMn Te的光学声子喇曼 

谱 的分布行 为与通 常在稀 磁半导体 Cd．． 

Mn Te中的双模行 为有显著的区别，图 1为 

Cd1 xMnJe和 Zn Mn Te在 80K 的光学声 

子喇曼频谱的组分关系 ]．由于CA与 Mn的质 

量相差甚大，在 CA1 xMnJe中光学声子显示 

双模行为，即低频横向光学声子 TO。和纵向光 

学声子 LO 组成类一cdTe模 (如图 1左图所 

示)．而 Zn和 Mn的质量相差 不大，在 Zn 

Mn~Te中，光学声子则显示界于单模和双模问 

的混模行为，如图 1右图所示；当 值趋于 0 

时．组成ZnTe的TO和LO模以及频率界于其 

间的带模 ZnTe：Mn；随着 值的增大，带模发 

展为LOz和 TO1，ZnTe的LO和 TO声子则分 

别演变为LO 和TO。；当。值趋近 1时，Lo 发 

展为 MnTe的 LO，带模的 TO 发展为 MnTe 

的 TO，而 LO 和 TO 则形成MnTe：Zn模． 

图 1 80K下CA— Mn Te和 

Zn— Mn Te光学声子喇曼频 

谱与组分 的关系 
rig．1 Raman f~quencies of Cd～ Mn．Te 

and Zn】一 M r~Te optical phonons at 80KE~ 

图 2为薄膜样品 No．324在室温 300K下 

的喇曼光谱．图中位于 183cm 和 209．5cm 的喇曼散射峰分别为 LO。和LO 声子模，位于 

393cm 和 419cm 的喇曼峰则对应双声子过程，即LO +Lo 的组合模和 2LO 倍频模．在 

123cm 处的喇曼峰则对应于生长过程中 Te无序性引入的与杂质有关的杂质模 ．Zn 

Mn~Te薄膜样品的喇曼散射实验结果与文献[7]中体材料的结果完全一致 ，表明 zn～ 

Mn．Te薄膜材料与体材料混晶具有完全相同的光学声子模式． 

， 

f 
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本文报道了在 13~300K 范围内对 ZnTe/Znl_.Mn.Te 超晶恪喇曼散射的实验结果和

由应力寻l起的声子模频移以及宏观界面模的分析讨论.

1 实验

测量用样品 ZnTe/Znl_，Mn.Te 用 MBE 方法生伏在 COOllGaAs 衬底上，衬底温度为

242 C. 几种样品结构参数如下:

No. 324 , Zn~ ,Mno. , Te 外延层，厚度 700nm ，

No. 412 , ZnTe/ZnO.1Mn~3Te .Lw~6nm .L,= 100m .20 周期 z

No. 331 , ZnTe /Zno...Mno.06Te.ι.=L.=10nm.20 周期.
在生长超品格结构前生长 500nm 的 ZnTe 缓冲层，以释放晶格失配的应力

喇曼散射实验采用背散射方式，样品置于 DE-202 制冷器中或直接漫泡于液氮中，激发

光为氢离子激光器的 488.0、 514.5 或 457.9nrn 谱线，激发功率约为 10 zmW/cm-z ，散射光

由 Dilor X-Y 多道分析器采集.

稀磁半导体 Znl_.rMn.rTe 的光学声子喇曼

谱的分布行为与通常在稀磁半导体 Cd ， _ • 

Mn.Te 中的双模行为有显著的区别，图 1 为

Cd1_.Mn.Te 和 Zn1_zMnzTe 在 80K 的光学声

子喇曼频谱的组分关系C7J.由于 cd 与 Mn 的质

量相差甚大，在Cd1_，Mn，Te 中光学声子显示

双模行为，即低频横向光学声子 TO，和纵向光

学声子 LO，组成类-CdTe 模(如图 l 左图所

示).而 Zn 和 Mn 的质量相差不大，在 Znl-z

Mn，Te 中，光学声子则显示界于单模和双模间

的混模行为，如图 1 有图所示，当 z 值趋于口

时.组成 ZnTe 的 TO 和 LO 模以及频率界于真

间的带模 ZnTe ， Mn，随着 z 值的增大，带模发

展为 LO，和 TO"ZnTe 的 LO 和 TO 声子则分

别演变为 L01 和 TO，;当 z 值趋近 1 时 .LO，发
展为 MnTe 的 LO.带模的 T01 发展为 MnTe

的 TO.而 LO，和 TO，则形成 MnTe ， Zn 模.

图 2 为薄膜样品 No.324 在室温 300K 下

的喇曼光谱.图中位于 183cm→和 209.5crn- 1的喇曼散射峰分别为 LO，和 L01 声子模，位于
393cm叶利 41 9crn寸的喇曼峰JllJ对应双声子过程 .e~ L01十LO，的组合模和 2LO，倍频模.在

123cm→处的喇曼峰则对应于生长过程中 Te 无序性引入的与杂质有关的杂质模[1]. Zn1- z 

Mn，Te 薄膜祥品的喇曼散射实验结果与文献[7J中体材料的结果完全一致，表明 Zn 1 - z
Mn.Te 薄膜材料与体材料混晶具有完全相同的光学声子模式.

2 结果与讨论

21 LO, LO, 

E 

Zn1哑抽\Te

。 。 s ，。 。 s 。
J 

因 SOK r Cd._.Mn.Te 和
Znl_""Mn""Te 光学声子喇曼频

谱与组分 z 的关系[n

Fig. 1 Raman frequencies of Cd1_""Mn..-Te 
and Znl_ :rMn.., Te optical phonons at 80K[1) 

dr 
y -
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图 3为超品格样品 No．412在 80K 

下喇曼光谱，用 k：514．5rim线激发，可 

以实现近共振激发条件，以获得较窄峰 

和共振增强效应．图 3中位于 209、418、 

427、436cm 处喇曼峰分别对应ZnTe层 

中的 LO声子和 2LO声子，LO+LO 声 

子，2LO 声子，其中LO1为 Zn 一Mn Te 

层中的光学声子．实验中观测到 LO与 

LO 声子的组合模，说明声子不是分别 

限定在阱或垒中，而是同时传播通过阱 

层和垒层．图 3中位于 一627cm 处还 

可观测到对应 LO三声子过程的喇曼散 

射小峰． 

在 ZnTe／Zn Mn Te超晶格中，由 

于阱垒层晶格失配而产生的应力将使喇 

曼散射谱光学声子产生移动~COLo[ ， 

d = H+ (2／3)曲 ， (1) 

其中△门 ，△门分别对应流体静压力和切 

应力引起的声子峰位移，并有 

： 一 2Y~&o e ，(2) 

一 一 [ 
(3) 

这里 e1为超晶格平面内晶格失配应变 ， 

= ( --a )／a。，a~eft为垂直于超晶格 

图2 室温300K下薄膜样品No．324的喇曼光谱 

激发光 k一51l_5rim线 
Fig-2 Raman spectrum of No．324 sample 

at 300K excited with k = 514．5nm line 

图 3 80K下超晶格 ZnTe／Znl--xMn Te 

样品No．412的近共振喇曼谱，激发光 

k=514．5nm线 

Fig．3 Near resoⅡaⅡce Raman spectrum of 

superlattlce ZnTe／Zn～ M Te No．412 

sample excited with k ：514．5rim line 

平面内的有效晶格常数fa。表示阱或垒层的晶格常数，ZnTe和 ZnX--xMn "re的参数分别 

为 J y一1．2，( --q)／2~LO 一0．6，C11=7．13×10加N／m ，C12：4．07×10 N／m ， 和 1 

分别为 210cm 和 215cm-1 ]，计算得 乱 —一0．7cm一，d o1=3．2era一．实验结果 (参见 

图3)为： 。一209cm一， o =218cm-。，计算得到的因晶格失配引入应力产生的光学声子 

频移与实验观测的结果一致． 

图4为温度 =8OK下超晶格znTe／zn Mn Te样品No．331的喇曼光谱，由于 。值 

较小( =0．06)，实验中仅观察到 ZnTe的LO、2LO和高阶(3LO)声子，分别位于 一208、 

417、626cm一．用 =488nm激发，在 13~300K范围内对超晶格样品 No．412的非共振喇 

曼光谱实验表明，在非共振条件下，喇曼散射峰较近共振的宽，且观测不到LO和LO 声子 

的组合模以及 LO 声子的倍频模，说明实现共振增强效应的重要性． 

维普资讯 http://www.cqvip.com 
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图 3 为超品格样品 No.412 在 80K

下喇曼光谱，用 ι=514.5nm 线激发，可

以实现近其振激发条件，以获得较窄蜂

和共振增强效应.图 3 中位于 209 、 418 、

427 、 436cm-'处喇曼峰分别对应 ZnTe 层

中的 LO 声子和 2LO 声子 .LO+LO，声

子 .2LO，声子，其中 LO，为 Zn'_xMnxTe

层中的光学声子.实验中观测到 LO 与

LO，声子的组合模，说明声子不是分别

假定在阱或垒中，而是同时传播通过阱

层和垒层.图 3 中位于国= 627cm→处还

可观测 ilj对应 LO =-声子过程的喇曼散

射4、峰.

在 ZnTe/Zn ， εMn，Te 超品格中，由

于阱垒层晶恪失配而产生的应力将使喇

曼散射谱光学声子产生移动 a.气。[叭

占盹ρ = tillll + (2/3)till. (J) 

其中 L\(J" .L\(J 分别对应流体静压力和切

应力引起的声子峰位移，井有

C
一

一
-
c

c
一问皿

L\(J =-1乓二豆豆且主二♀2lι
L 胆"-ρ 七n J 

( 3) 

这里.~为超品格平面内晶格失配应变，

'目
<.咽

' 
, .. No.324 

A .-51‘笛.. 

H圃'也圃，

回
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a乌

，。

o 

2回 .... 
l:oÞ !ern-1 

‘ 

罔 2 室温 300K 下薄膜样品 No.324 的喇曼光谱

激发光À.~=51 4:. 5nm 缉
Fig. 2 Raman spectmIn of No. 324 sample 

at ::I OOK excitecl with À.~ = 514. 5nm line 

'回 ".。

，.。

No.412 
.l .-5'" 

lO oLO fllBOt‘ 
.. 

' 
~曲~ F 

T-.羽( • .. .. 
' ,oa--- 200 饵" ... ...画面网"

IIÞ/em- 1 

困 3 80K 下超晶悟 ZnTe!Znl_~MnxTe

样晶 No. .12 的近共振喇曼谱，激发光

...=514.5nm 缉

Fig. 3 Near resonance R且man spectrum of 
superlattice ZnTe!Zn!_sMn.:. Te No.412 
sample 自由'00 wi.h ι=514-. 5nm line ε-L = (a ..l

eff -a ,)!a, 9a ..l eff为垂直于超晶格

平面内的有效晶格常数 ， a， 表示阱或垒层的晶格常数，ZnTe 和 Znl_.rMn.l'Te 的参数分别

为[9]， )'=1.2 ， (ρ -q)/2盹.0'= O. 6 ,Cn =7.13 X 10"N/m' ,C ,,=4. 07 X 101ON/m' ，盹ρ和盹血

分别为 210cm-'和 215cm-t[7] ，汁算得 S吨。= - O. 7cm-1 ， 8盹剧= 3. 2cm-'. 实验结果(参见

图 3)为 2 盹ρ=209cm-'. 盹"， =218cm叶，计算得到的因晶格失配引入应力产生的光学声子

频移与实验观测的结果一致.

因 4 为温度 T=80K 下超晶格 ZnTe/Zn'_xMn，Te 样品 No.331 的喇曼光谱，由于 ε 值

较小(x=O. 06) ，实验中仅观察到ljZnTe 的 LO 、 2LO 和高阶(3LO)声子，分别位于国=208、

417 、 626cm-'. 用 ι= 488nm 擞发，在 13~300K 范围内对超晶楠样品 No.412 的非共振喇

曼光谱实验表明，在非共振条件下，喇曼散射峰较近共振的宽，且观测不到ljLO 和 LO，声子

的组合模以及 LO，声子的倍频模，说明实现共振增强效应的重要性.
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图 4 80K下 ZnTe／Zn卜_ Mn Te超晶格样 

No．331的近共振喇曼光谱 ，激发光 k一514．5nm线 

Fig．4 Near r~onance Raman spectrum of ZnTe／Zn～  

Mn Te superlattice(sample No．331)，the spectrum ， as 

excited at 80K with 一5l4．5nm line 

在 zn1、e／zn ⋯Mn Te超晶格 

样品中(见图3)，除 LO声子外，在 
一 348cm 处还 有一个 较宽的 

峰，在相应的 Zn1--xMn~Te薄膜样 

品中不存在，且该峰随温度的变化 

很小，可排除为荧光峰的可能性． 

该峰被 指认 为对应 ZnTe／Zn⋯  

Mn Te超晶格的宏观界面模双声 

子过程 ：即 2 一348cm一1图 3中 

在 13K下m一174cm 处的小峰则 

对应宏观界面单声子模，由于双声 

子峰更接近 ZnTe带边 ，因而具有 

比单声子峰更强的峰值． 

根据连续介电模型，超晶格界 

面模色散关系可表示为 o3 

COS(鼋 )一 [( + 1)／2~]sinh(q~d1)sinh(q上d2)+ cosh(q~d1)cosh(q上dz)， (4) 

式中啦q』分别表示声子波矢沿超晶格轴和在平面内的分量，d 、d 分别表示为阱和垒宽度． 

对一般超晶格，界面非绝对完整，g』≠o，存在界面模条件是 

(∞)一 (oO／ (∞)< 0， (5) 

其中妇(∞)和 (m)是 ZnTe和 Zn Mn~Te的介 电常数．对 ZnTe： (co)一E(。。)[( 一 

O)uo )／( --aho )]；对 Znl一 Mn~Te： (甜)一E(∞)[( 一“ 12)( 一oh．o~ )／(oJ2一“叶0l )( 
一 n叶02 )]，即 LO<~o<LO1、LO2<∞<1Dl或 TO2<co<TO． 

根据以上分析， 一174cm 应为TO <co<TO的界面模声子．近共振条件下观测到 m 

一348cm 的峰则对应于界面模的双声子过程． 

3 结语 

用 MBE方法生长在(001)GaAs衬底上的 Zn 一 Mn Te薄膜具有与体材料相同的光学 

声子模式，ZnTe／Zn ⋯Mn Te超晶格的近共振喇曼谱表明阱垒层间晶格失配引入应力使光 

学声子发生频移，观测合光学声子组合模及倍频等多声子过程，且实验结果与理论计算一 

致．首次在ZnTe／Zn 一 Mn=Te超晶格中观测到双声子过程宏观界面模的存在． 
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在 ZnTe!Zn)_rMnrTe 超晶格

样品中(见图 3) ，除 LO 声子外.在

ω~ 348cm-1 处还有一个较宽的

峰.在相应的 Zn1_rMnrTe 薄膜样

品中不存在.且该峰随温度的变化

很小，可排除为荧光峰的可能性.

该峰被指认为时应 ZnTe!Zn' _r
MnrTe 超晶格的宏观界面模双声

子过程 2 即加~348cm-'. 图 3 中

在 13K 下 ω~174cm-'处的小峰则

对应宏观界面单声子模.由于双声

子峰更接近 ZnTe 带边，因而具有

比单声子峰更强的峰值.

根据连续介电模型，超晶格界

面模包散关系可表示为[10J

唏 :ZnTe!Znl_...MIlzTe 超晶恪的喇曼散射陈2 期 105 

No.331 
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图 4 80K 下 ZnTe!Zn， _..-Mn .rTe 超品格样品

No.331 的近共振喇曼光谱.激发光 ι=514.5nm 线

Fig.4 Near resonance Raman spectrum of ZnTe!Znj• 

Mn.,Te superlattice (sample No. 331) .the spectrum was 
excited a t 80K with Àu = 514. 5nm line 

.., 帽制

(&)/cm- I 
，.。2田，'00 

(4) cos(q,d) ~ [('1' + I)12 'lJsinh(q J. d , )sinh(qJ. d ,) + cosh(qJ. d , )cosh(qJ. d ,). 

式中 q， qJ.分别表示声子被矢沿超晶格轴和在平面内的分量 .d， 、 d， 分别表示为阱和垒宽度

对一般超晶恪.界面非绝对完整，但芋O.存在界面模条件是

(5) 

其中 ε.(时和 ε.(cu)是 ZnTe 和 Zn1_ .zMnrTe 的介电常数.对 ZnTeεA(时 =ε(∞)[ (w' 

叫且， )/(w'-ωro')J;对 Znl_rMnrTe:句(ω)~ε(∞)[(w' 一间，o，')(w' 一叫血')! (叫 曲TOl g ) (002 

市(叫 ~ <A(叫/ε.(叫 <0 ，

曲mzz汀，即 LO<ω<LO"LO，<ω<TO，或 TO，<ω<咽).

根据以上分析，町~174cm-'应为 TO，<ω<TO 的界面模声子.近共振条件下观测到jω

~348cm-'的峰则对应于界面模的双声子过程.

结语

用 MBE 方法生长在(OOI)GaAs 衬底上的 Zn，_rMnrTe 薄膜具有与体材料相同的光学

声子模式 .ZnTe!Zn'_rMnrTe 超晶格的近共振喇曼谱表明阱垒层间晶格失配引入应力使光

学声子发生频移.观测合光学声子组合模及倍频等多声子过程，且实验结果与理论计算一

致.首次在 ZnTe!Zn'_rMnrTe 超晶格中观测到双声子过程宏观界面模的存在.
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Abstract Raman experiments were performed in a temperature range of 13～ 3ooK for the 

diluted magnetic semiconductor ZnTe／Zn1 zMn~Te superlatfice，Multi—phonon spectra 

were observed．In near—resonant condition，the intensities of Raman 1ines were increased ． 

and their FWHM narrowed significantly and more Raman 1ines were observed，The fre- 

quency shifts induced by the strain effect were calculated and compared with the experi— 

mental resu1ts．The interface mode(IF)was observed and assigned． 。 

Key words ZnTe／Zn1 In Te，superlattice，Raman scattering，interface mode· 

} The project supported by the National Nat~al~elence Foundation of China 

、 

维普资讯 http://www.cqvip.com 

106 组外与毫米披学报

6 Warnock J. et al. Phys. Ret.,. .199S.BSl:1642 
7 Peterson D. et al. Phys. Re'l-'. .1986 .B33: 1160 
S. Suh E K. et al. Phys.Rev. .1987.B36:4316 
9 Eunsoon Oh. et al. Phys. Rev. .1993.847:7288 

10 sood A K. et al. Phys. Re>', Lett. .19B5.54 ,2115 

RAMAN SCATIERING IN ZnTe/Znl_.Mn.Te SUPERLATIICE* 

Chen Xi Li Xiaoli Liu Jizhou 
(Depa.r--Jmnlt 01 Phy5ics. PeJzi.ng Um'vn-sity. &1抖19100811 ，

Whor.阳'y of Exnted S阳te processes. Chln i'Si' Academy 01 Scie市i'S. Changchun. Jiling 130021.C.hina) 

Wang Jingjing Zhou Hetian Wang Xuezhong Chen Chenjia 

(Depill'τmnU of Phyncs Peki11g U m..ersÎty &ipng 100Bl1 .C缸:1la)

Ling Zhen Wang Jie Wang Xun 

<S町-.Jau Physus La.bor回ory. Fud.:m U町TJerruy. Sha泪ghai 200433. ChiM) 

Kong Xianggui 
(Laboralory rd E.rcited S阳te ProcesSt!s.Cha71gchun 11lstuw i' of Physu5. 

Chinfil' Acadn可 01 Sdmc剧唱 Ch.mgch町 • Jiling 130021. China) 

16 卷

Abslract Raman experiments were performed in a temperature range of 13~300K for the 

dìluted magnetic semiconductor ZnTe/Znl_~Mn.:r:Te superlattice . Multi-phonon spectra 

were observed. In near-resonant condition , the intensities of Raman lines were increased 

and their FWHM narrowed significantly and more Raman lines were observed. The fre

quency shifts induced by the strain effect were calculated and compared with the experi 

mental results. The interface mode <IF) was observed and assigned. 

Key words ZnTe/Znl_.:r:Mn~Te ， superlattice , Raman scattering , intena四 mode.
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