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Представлены результаты комплексных исследований δ-легированных марганцем гетеронаноструктур

InGaAs/GaAs, выращенных сочетанием МОС-гидридной эпитаксии и лазерного осаждения. Методом конфо-

кальной спектроскопии комбинационного рассеяния света показано, что δ-легированные низкотемпературные

покровные слои GaAs демонстрируют более высокое кристаллическое качество, чем однородно легирован-

ные. Обнаружено рассеяние света на связанной фонон-плазмонной моде, появление которой обусловлено

диффузией марганца из δ-слоя. Определена толщина покровного слоя dc ≈ 9−20 нм, оптимальная для

получения максимальных интенсивности фотолюминесценции квантовой ямы и слоевой концентрации дырок

вследствие легирования марганцем.

1. Введение

Развитие спинтроники связывается с созданием ма-

териалов, обладающих как полупроводниковыми, так

и ферромагнитными свойствами. Наряду с получением

однородно легированных ферромагнитных полупровод-

никовых слоев на основе соединений АIIIВV (GaMnAs,

InMnAs) [1] значительный интерес представляет δ-леги-

рование структур магнитной примесью (например, мар-
ганцем). Этот прием обладает явным преимуществом:

он позволяет создать в локальной области полупровод-

ника высокую концентрацию магнитных моментов без

внесения большого количества дефектов и осуществить

пространственное разделение дырок в квантовой яме

(КЯ) и ионов Mn в барьере [2]. Таким способом удается

избежать потерь на безызлучательную рекомбинацию,

характерных для структур с однородно легированными

ферромагнитными слоями.

В работе [3] впервые показано наличие ферромаг-

нетизма в δ-легированных марганцем GaAs-структурах,

выращенных сочетанием в едином ростовом цикле мето-

дов МОС-гидридной эпитаксии и лазерного осаждения.

Была показана возможность достижения в диодах на

основе гетероструктур с квантовой ямой InGaAs/GaAs

и близко расположенным δ-легированным слоем Mn

высоких значений магнитоуправляемой циркулярной по-

ляризации электролюминесценции, а также исследова-

но влияние технологических параметров изготовления

(толщины спейсерного слоя, содержания Mn в δ-слоях)
на степень циркулярной поляризации [4]. Однако мар-

ганец имеет свойство сегрегировать вместе с фронтом
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роста даже при таком низкотемпературном способе

выращивания, как лазерное осаждение [5], и приходится

констатировать, что поведение этой примеси исследова-

но недостаточно [6].
В настоящей работе проведено сравнение кристал-

лического качества низкотемпературных однородно и

δ-легированных марганцем GaAs-структур. Представле-

ны результаты изучения влияния толщины покровного

слоя в гетероструктурах с квантовой ямой InGaAs/GaAs

и близко расположенным δ-легированным слоем Mn на

характеристики фотолюминесценции квантовой ямы и

слоевую концентрацию носителей.

2. Методика эксперимента

Были исследованы две серии GaAs структур: одно-

родно и δ-легированные марганцем. Серия структур с

однородно легированными слоями GaMnAs была вы-

ращена на подложках (001) i-GaAs методом лазерного

осаждения (ЛО) в потоке газа-носителя. В процессе

выращивания варьировалась температура подложки (350
и 400◦C), а содержание марганца, которое определялось

соотношением времен распыления мишеней Mn и GaAs,

составляло YMn = 0.15 и 0.30 [7].
Гетероструктуры с квантовой ямой InGaAs/GaAs и

δ-слоем Mn были выращены сочетанием методов МОС-

гидридной эпитаксии (МОСГЭ) и лазерного осаждения

на подложках i-GaAs (схема структур приведена на

рис. 1). Буферный слой GaAs толщиной 0.5 мкм, КЯ

InxGa1−xAs шириной 10 нм с содержанием In в пре-

делах x = 0.1−0.2 и спейсерный слой GaAs толщиной

ds = 3 нм, разделяющий δ-слой Mn и квантовую яму,
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Рис. 1. Схема исследованных гетероструктур с квантовой

ямой InGaAs/GaAs и δ-слоем Mn.

выращивались МОСГЭ при 620◦С. Далее температура

роста (Tg) понижалась до 400◦С, и методом ЛО форми-

ровались δ-слой Mn и покровный слой GaAs. Толщина

покровного слоя dc варьировалась от 4 до 47 нм. Слоевая

концентрация Mn в δ-слое (QMn) определялась време-

нем распыления и интенсивностью лазерного излучения

и в этой серии образцов составляла 1.0 · 1014 см−2

(0.15 монослоя).

Кристаллическое качество структур, ширина КЯ, со-

держание индия в КЯ и суммарная толщина покровного

и спейсерного слоев GaAs (d = dc + ds) контролиро-

вались методом рентгеновской дифракции. Светоизлу-

чающие характеристики исследовались спектроскопией

фотолюминесценции (ФЛ) при 77K с использованием

He−Ne-лазера мощностью 30мВт. Электрические харак-

теристики (слоевая концентрация дырок ps и их эф-

фективная подвижность µeff) определялись из измерений
эффекта Холла.

Исследования спектров комбинационного рассея-

ния света (микро-КРС) проводились на установке

”
ИНТЕГРА Спектра“ производства NT-MDT с конфо-

кальным микроскопом (объектив 100×, апертура 0.95)
в геометрии обратного рассеяния при комнатной темпе-

ратуре. Точность определения частоты фононной линии

составляла 0.7 см−1. Спектры КРС возбуждали лазером

с длиной волны 473 нм. При измерениях КРС лазерный

луч фокусировался на образце в пятно диаметром менее

1мкм. Во избежание нагрева образца мощность возбуж-

дающего лазерного излучения уменьшали до 0.5 мВт.

Эффективная толщина исследуемого методом спектро-

скопии КРС слоя GaAs составляла ∼ 40 нм.

3. Экспериментальные результаты

На рис. 2 приведены спектры комбинационного рас-

сеяния света δ-легированных (кривая 1) и однородно

легированных структур (кривые 2 и 3). На кривой 1

наблюдаются хорошо разрешаемые пики на частотах

268 и 292 см−1, соответствующие поперечному (TO) и

продольному (LO) оптическим фононам. Интенсивность

пика LO моды значительно выше интенсивности ТО

моды, запрещенной в данной геометрии. Появление по-

следней связано с небольшими нарушениями геометрии

обратного рассеяния света и (или) отклонением ориен-

тации пластины от плоскости (100). Положение TO и LO

мод в пределах погрешности измерения соответствует

их положению в монокристаллическом GaAs. Ширина

LO моды на полувысоте меняется от 3.5 до 4.6 см−1, что

не сильно превышает значение в монокристаллическом

GaAs (3.2 см−1), т. е. δ-легирование марганцем не нару-

шает кристаллическую структуру покровного слоя.

Однородно легированные структуры демонстрируют

более низкое кристаллическое качество, которое на

спектрах КРС выражается в изменении отношения ин-

тенсивностей LO моды и ТО моды в пользу последней,

увеличении ширины пика LO моды на полувысоте и

нарастании интенсивности широкой полосы в диапазоне

∼ 170−270 см−1, характерной для аморфного GaAs [8].
Подобное поведение обусловлено главным образом

ослаблением связей и отклонениями от трансляционной

симметрии, т. е. эффектами, неизбежно возникающими

при формировании твердого раствора GaMnAs при

больших концентрациях марганца. С увеличением доли

марганца LO фононная линия асимметрично уширяется

до 7 см−1 (кривая 2) и смещается в сторону TO фонона.

Обнаружена немонотонная зависимость интенсивно-

сти пика фотолюминесценции (рис. 3), соответствующе-

го основному переходу в квантовой яме, от толщины

верхнего слоя GaAs. Как видно из представленных

данных, максимальное значение фотолюминесцентного

сигнала соответствует d = 12 нм, т. е. толщине покров-

ного слоя dc = 9 нм. Такой характер зависимости, пред-

положительно, обусловлен степенью влияния центров

безызлучательной рекомбинации на поверхности и в

покровном низкотемпературном слое GaAs на процесс

рекомбинации в квантовой яме. Зависимость слоевой

концентрации дырок от dc также содержит максимум

вблизи 9 нм, а образцу с минимальной толщиной по-

160 180 200 220 240 260 280 300 320 340

3

2

1

TO LO

R
am

an
 i

n
te

n
si

ty
, 
ar

b
.u

n
it

s

Рис. 2. Спектры КРС эпитаксиальных слоев GaAs: 1 —

δ-легированных марганцем, Tg = 400◦C; 2 и 3 — однород-

но легированных с содержанием марганца YMn = 0.15 (2) и

YMn = 0.30 (3).
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Рис. 3. Спектры фотолюминесценции δ-легированных струк-

тур с различной суммарной толщиной покровного и спейсер-

ного слоев GaAs (d = dc + ds ), нм: 1 — 7, 2 — 12, 3 — 23,

4 — 50.
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Рис. 4. Спектры КРС квантовых ям InGaAs/GaAs (δ-леги-
рованные структуры) с различным расстоянием от поверхно-

сти d, нм: 1 —7, 2 — 12, 3 — 15, 4 — 23.

кровного слоя соответствуют наименьшие значения ps

и наибольшие значения µeff, что может быть объяснено

захватом дырок из δ-легированного Mn слоя GaAs на по-

верхностные состояния. Уменьшение ps при dc > 20 нм,

вероятно, связано с компенсацией акцепторов Mn точеч-

ными дефектами донорного типа в низкотемпературном

покровном слое GaAs [9].

Сигнал КРС от квантовой ямы InGaAs/GaAs (рис. 4)
имеет низкую интенсивность, что ожидаемо, поскольку

InAs-подобная мода менее интенсивна по сравнению с

GaAs-подобной модой и детектируется с трудом даже в

случае микронных толщин твердого раствора [10]. Тем
не менее, удалось выделить сигнал от КЯ, вычитая,

как фоновый, спектр образца с глубиной залегания КЯ

(dc + ds) ≈ 50 нм, превышающей эффективную глубину,

с которой собирается рассеянное излучение. Положение

максимума InAs-подобной моды на экспериментальных

спектрах (243 см−1) близко к значению 244 см−1, рас-

считанному с использованием соотношения Грюнайзена.

Приведенная в [10] композиционная зависимость ча-

стоты оптических фононов в объемном твердом рас-

творе InxGa1−xAs для x = 0.12 дает частоту LO моды

ν0 = 238 см−1. Сдвиг InAs-подобной моды на экспери-

ментальных спектрах в высокочастотную сторону связан

с напряжениями сжатия в квантовой яме InGaAs/GaAs.

4. Обсуждение результатов

На спектрах комбинационного рассеяния наблюдается

асимметричное уширение LO моды в сторону TO фоно-

на, что особенно заметно в случае однородно легиро-

ванных образцов (кривая 2 на рис. 2). Для детального

анализа была проведена аппроксимация спектров КРС

лоренцианами. Типичный спектр для δ-легированной

структуры приведен на рис. 5. Видно, что асимметричное

уширение LO-компоненты обусловлено появлением в

спектре дополнительной моды (на рис. 5 обозначена

как L_). Мы предполагаем, что это связанная фонон-

плазмонная мода (СФПМ).
В полярных полупроводниковых соединениях типа

АIIIВV плазмоны свободных носителей взаимодействуют

с продольными оптическими фононами посредством их

макроскопических полей. Возникающие в результате та-

кого взаимодействия связанные фонон-плазмонные моды

впервые обсуждались в работе [11] и наблюдались в

спектре комбинационного рассеяния света n-GaAs в

работе [12]. С тех пор СФПМ исследовалась с тео-

ретической и экспериментальной точек зрения. Были

разработаны методики исследования электрических ха-

рактеристик полярных полупроводников, основанные на

анализе СФПМ, получаемой из спектроскопии КРС.
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Рис. 5. Аппроксимация лоренцианами спектра КРС δ-легиро-

ванной марганцем гетероструктуры с покровным слоем GaAs

толщиной dc = 9 нм.
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Однако в большинстве работ исследовались полупро-

водники АIIIВV n-типа с высокими подвижностями но-

сителей и малой эффективной массой. В спектрах КРС

таких полупроводников наблюдались две ветви СФПМ:

низкочастотная L_ и высокочастотная L+.

В полярных полупроводниках p-типа ситуация зна-

чительно сложнее из-за наличия разных типов дырок

в плазме свободных носителей. В p-GaAs только 5%

свободных носителей представлены легкими дырками,

однако ввиду того, что энергия плазмонов легких дырок

составляет 38% от энергии плазмонов тяжелых дырок, а

также ввиду их большей подвижности, влиянием легких

дырок на оптические и электрические свойства плазмы

свободных носителей нельзя пренебречь. Попробуем

сделать оценку значений плазменных частот и возмож-

ных фонон-плазмонных мод. Как известно, диэлектриче-

ская функция при наличии свободных носителей (дырок)
определяется следующим образом [13]:

ε(ω) = ε∞ + χ0 + χp, (1)

где

χ0 = ε∞
ω2

L − ω2
T

ω2
T − ω2 − iωγ

— фононный вклад в диэлектрическую восприимчи-

вость,

χp = −ε∞

(

ω2
p,lh

ω2 + iωγp,lh
+

ω2
p,hh

ω2 + iωγp,hh

)

— вклад свободных дырок. Здесь ωL (ωT ) — часто-

ты продольного (поперечного) оптического фонона,

ωp,lh, ωp,hh — плазменная частота легких и тяжелых ды-

рок. Если пренебречь различием затухания γ для легких

и тяжелых дырок, то можно рассматривать эффективную

плазменную частоту

ω2
p =

e2

ε0ε∞

(

plh

mlh
+

phh

mhh

)

, (2)

где plh, phh — концентрации легких и тяжелых дырок.

Поскольку в равновесии plh, hh ∝ (mlh, hh)
3/2, то

ω2
p =

e2

ε0ε∞
p

(

m1/2
lh + m1/2

hh

m3/2
lh + m3/2

hh

)

. (3)

В исследованных структурах из холловских измере-

ний получают
”
усредненную“ по двум каналам проводи-

мости (δ-слою и квантовой яме) слоевую концентрацию

дырок. Рассчитать из ps объемную концентрацию носи-

телей p сложно, поскольку точно не известна толщина

”
проводящей“области структуры. Однако ее можно оце-

нить, воспользовавшись результатами работы [6], в кото-

рой методом вторичной ионной масс-спектрометрии по-

казано, что при содержании марганца 0.15 монослоя эф-

фективное уширение профиля δ-слоя Mn по сравнению с

δ-функцией составляет ∼ 10 нм. Слоевая концентрация в

зависимости от толщины покровного слоя изменяется от

0.6 · 1012 до 7.6 · 1012см−2, т. е. объемная концентрация

может лежать в пределах от 6 · 1017 до 7 · 1018 см−3.

Значение эффективной плазменной частоты, рассчитан-

ное по формуле (3) для концентрации p = 3 · 1018 см−3,

составляет порядка 240 см−1. Оценка положения фонон-

плазмонных мод, сделанная по следующей формуле без

учета затуханий [14]:

ω2
± =

1

2

(

ω2
p + ω2

LO

)

±
1

2

√

(

ω2
p + ω2

LO

)2
− 4ω2

pω
2
TO , (4)

дает следующие значения ω+ = 318.6 см−1 и ω− =
= 201.8 см−1. Согласно данным оценкам, наблюдаемые

в спектрах КР особенности могут быть обусловлены об-

разованием фонон-плазмонной моды. Появление фонон-

плазмонной моды в δ-легированных структурах мы свя-

зываем с диффузией марганца из δ-слоя в процессе

формирования самого δ-слоя и покровного слоя GaAs.

При анализе поведения связанной фонон-плазмонной

моды обнаружена немонотонная зависимость ее ин-

тегральной интенсивности от толщины покровного

слоя dc , которая коррелирует с аналогичной зависимо-

стью слоевой концентрации дырок ps (кривые 2 и 1 на

рис. 6) и хорошо согласуется с результатами исследова-

ний ФЛ. Положение максимума СФПМ также немоно-

тонно зависит от dc (кривая 3). Согласно исследованиям

фонон-плазмонной моды, проведенным в работах [15,16],
ее положение сложным образом зависит от подвижности

и объемной концентрации носителей. Область частот,

в которой мы наблюдаем фонон-плазмонную моду,

совпадает с теоретической моделью авторов [16] для

концентраций от 6 · 1017 до 7 · 1018 см−3, полученных по

нашим оценкам. По их расчетам в этом интервале кон-

центраций уменьшение подвижности, как и увеличение

концентрации носителей, должно приводить к смещению

СФПМ в область ТO-компоненты. Если учесть, что в на-

шем случае эффективная подвижность µeff немонотонно

зависит от толщины покровного слоя dc (с минимумом

при dc = 12 нм), становится понятным, почему не на-

блюдается явной корреляции зависимостей положения
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Рис. 6. Зависимости от толщины покровного слоя: 1 — слое-

вой концентрации дырок ps ; 2 — интегральной интенсивности

и 3 — частотного положения связанной фонон-плазмонной

моды для δ-легированных структур.
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СФПМ и слоевой концентрации дырок ps от толщины

покровного слоя.

В дальнейшем для детального анализа эксперимен-

тальных спектров может быть использована модель

комбинационного рассеяния света на связанных фонон-

плазмонных модах, приведенная в [16]. Форма спектра

СФПМ моделировалась авторами [16] с использованием

приближения случайных фаз для диэлектрической функ-

ции, которое принимает во внимание эффекты конечного

времени жизни и приближение времени релаксации. Это

позволяет учесть зависимость внутризонных переходов

(внутри зон легких и тяжелых дырок) и межзонных

переходов (между зонами легких и тяжелых дырок)
от волнового вектора. В итоге можно будет более

точно определить интенсивность и положение фонон-

плазмонной моды в спектре как δ-легированных, так и

однородно легированных марганцем образцов.

5. Заключение

Показаны возможности конфокальной спектроскопии

комбинационного рассеяния при исследовании кристал-

лического качества низкотемпературных слоев, фонон-

плазмонного взаимодействия в δ-легированных структу-

рах и напряженных слоев квантовых ям InGaAs/GaAs.

В результате комплексных исследований установлено,

что толщина покровного слоя dc ≈ 9−20 нм является

оптимальной для получения наибольшей интенсивности

излучения квантовой ямы и максимальной слоевой кон-

центрации дырок вследствие легирования марганцем.

Работа выполнялась в рамках проектной части

государственного задания (задания № 3.285.2014/К

и № 8.1054.2014/К) Минобрнауки России и при фи-

нансовой поддержке РФФИ гранты (13-07-00982_а и

13-02-97140р_поволжье_а).
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Abstract The complex investigation results of two-dimensional

structures including delta〈Mn〉-doped layer and InxGa1−xAs quan-

tum well fabricated by combined technique of MOCVD and

pulsed laser deposition were presented. Using confocal Raman

scattering spectroscopy it is shown that low-temperature delta-

doped epitaxial cap layers demonstrate higher crystalline quality

than the uniformly doped. It was observed the light scattering by

coupled plasmon-phonon mode through the diffusion of Mn atoms

from single delta-doped layer. The maximum intensity of quantum

well photoluminescence and maximum layer hole concentration in

consequence of manganese doping were observed for GaAs cap

layer thickness dc ≈ 9−20 nm.
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