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传输矩阵所描述的界面是光滑的理想介质界面。而实际界面粗糙程度的增加造

成光线入射角度的改变以及散射现象，从而使反射率出现起伏。带宽变窄的可

能原因是相邻界面处一定程度的A1、Ga组分扩散和混合生长。计算表明，两

种材料的折射率差减小会导致带宽变窄。由于MBE生长过程中，在GaAs和

A1As界面处Al炉和Ga炉切换开闭，其束流变化均经过一渐变过程才达到稳定，

因而在小区域内形成A1GaAs层，导致有效折射率发生变化。

第三，测试谱在波长超过950nm后反射率即出现明显的下降趋势，这是由

于GaAs层厚度略小于设计值造成的。根据我们对改变层厚的模拟计算显示，

不同折射率材料的厚度差(4d)增大，会使高反带出现向右侧倾斜的趋势。
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图6．5 反射率谱(30对DBR，980nm)(a)计算结果Co)实验测得结果

根据上述分析，计算了980nm A1As／GaAs DBR的反射谱，并对生长工艺参

数进行了优化。图6．5为中心波长980nm，30对A1As／GaAs DBR样品的反射率

谱计算结果(图6．5口)和实验测得结果(图6．5 b)。与920nm样品相比，DBR

的最大反射率达到99．5％，虽然仍略小于计算值，但高反射率区域相对平坦，

并未出现明显的起伏现象，这表明材料的界面状况有了较大改善。样品的中心

波长和带宽非常接近预期值，结果达到了优化设计的要求。

6．1．4结论

利用传输矩阵的方法计算了不同对数GaAs／A1As多层分布反馈布拉格反射

镜的反射率曲线。设计生长了中心波长为920nm和980nm、高反射率的半导体
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多层膜DBR反射镜。反射率谱拟合与实验结果的比较显示，界面平整度不理想

会引起高反射率区域谱线的起伏，A1、Ga的组分混合会导致高反射率带宽改变，

而GaAs／A1As层周期厚度偏差则是导致中心波长漂移的主要原因。在上述研究

的基础上，通过对生长工艺的优化，实现了多层厚度的精确控制，获得了中心

波长为980nm，最大反射率达99．5％的高质量DBR材料。

第二节GaAs／AIGaAs多量子阱材料的非线性吸收效应研到141

6．2．1引言

近几十年来，因为在制作光学双稳开关、半导体激光器、光信息处理和别

的非线性光学器件方面具有潜在的优势，半导体多量子阱非线性光学效应引起

了人们相当大的研究兴趣【”q引。在设计这些器件时，非线性参数是非常重要的。

材料的非线性性质可以通过许多方法来测量，比如非线性干涉测量计【l91、简并

四波混频[201、近简并三波混频[2l】、椭偏仪固和光束扭曲测量[23埘1等。与这些实

验方法相比，反射Z扫描技术被认为是最简单和有效的单光束测量方法之一，

可以用来测量小厚度样品(比如衬底上的薄膜)的非线性吸收系数。采用这种

方法，被非线性材料所反射的入射光束的空间界面修正通过一个放置在远场区

的小孔所监控，这被称做“闭孔”测量，用于测量轴上的反射光强。这样，反

射光束的相位扭曲被转换为可以被光电探测器探测的强度变化。通过分析实验

数据，可以得到非线性吸收系数。如果d,-孑L被移走，则为“开孔”测量，可以

探测到所有的反射光强，通过分析实验数据，可以得到非线性折射率。

在本节中，通过采用反射Z扫描方法，测量了GaAs／A1GaAs多量子阱的室

温三阶非线性系数。并且一个基于速率方程和带填充效应的模型被展示来计算

非线性吸收系数。

6．2．2反射Z扫描实验及结果拟合

GaAs／A1GaAs多量子阱样品采用MBE设备在半绝缘的GaAs衬底上生长。

每个样品的结构为：首先是一个GaAs缓冲层，接着是30周期的由5 nlll GaAs

和7 n／i1A1GaAs组成的多量子阱层，最后是一个100 A GaAs帽层来阻止氧化。
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在样品TD001，TD002和TD003中，垒层的A1组分分别是0 22，019和0 34。

所有各层的生长温度都是610"C。

反射z扫描的实验布局如图6．6所示。激发光源为532nm的YAG激光器，

脉冲持续时间30ps，重复频率为10Hz，束腰半径18Ftm。激光脉冲的能量约几

百纳焦耳。
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在上述实验条件下，我们测量了对应于开孔和闭孔条件下归一化反射光强

与样品位置的关系，如图6 7中分立点所示。
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(a)闭孔测量条件下的归一化轴上光强

(b)开孔测量条件下的归一化总反射光强

图6．7 TD003样品的RZ．scan测量结果与拟合曲线

以下对实验数据进行数据拟合【25~27】。考虑一束沿z轴传播的高斯入射光束，

它的束腰处在z--O。束腰和样品表面的距离是z，小孔放在距束腰为d的地方。

反射光束的菲涅尔系数包含了由于非线性效应导致的折射率变化和消光系数变

化以及可能存在的表面热扩散导致的反射波的相位变化。因此，有效反射系数

为

R(z，，．)=职(v)一1]／[h(z,r)+1Bexp[i2kUlE(z,r)12 J (6．9)

这里

五(z，，．)=聆o 4-n2IE(z，r)l‘+i[Ico-'t-tc2lE(z，，．)n (6．10)

是复折射率，n。和‰是线性折射率和消光系数，rl：和砭是非线性折射率

和非线性消光系数，E(z，，)是界面处的发射波，UlE(z，nl。=H是表面扩张幅度，
k是波数。因此，方程(4．19)显示了反射波是由表面非线性吸收和表面扩张引起

的。另一方面，表面非线性折射率则对反射波起振幅调制的作用。考虑光致反

射率改变，样品界面空气处的镜面反射波场为：
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驰印M∽茜唧[-i①(z)2矧ik唧c泡)(Ro exp【．矶／2∽】+
RI(甩2+ix2)IE。(f)12[1+(衫z。)2]一1×exp[一3r2／w2(z)]+ (6．11)喀型幽掣exp[-(2m+1)r2／哟])
式中&(f)是r=0处的电场振幅，w0是束腰半径，w(z)=wo[1 4-(z／z。)2】V2是

光斑半径，‰=联／2是光束衍射长度，R(z)=Z(1+Z2／Z2)是在z处的弯曲波
前半径， Ro=(咒。一1+itco)／(甩o+1+f‰)是线性反射系数，

Rl=2(no+1—2itro)／(，2+1)3，①(z)=tan-1(z／zo)。方程(4．21)中第一项描述

光的线性反射，第二项包括了非线性极化率的实部和虚部，最后一项是表面扩

张的贡献。

为了计算孔径平面处光斑的远场模式，我们采用“高斯分解方法”。利用高

斯光束的性质，孔径平面处轴上(r=O)光强分布是表面位置z的函数，它的

形式为：

，尺(z)=10 l(RoGil(z)+尺1(以2+ix2)I“1+(z／zo)2】．1Gfl(z)+

R薹型半竽业础小(1-iz／zo)-l 12
@_2’

其中g(z)=1+(z+d)z／(z：+z2)，G。(z)={g(z)-ix(2，，z+1)(z+d)／[kw2(z)／2】}，
Io
OC IEo(f)2l。

通过上式，可得到拟合曲线如图6．7中实线所示，并可计算出相应不同样

品的非线性消光系数誓：和非线性折射率，l：。根据非线性吸收系数口：和非线性

消光系数岛之间的关系，

4re
口2=_砭 (6．13)

以

还可计算得到各样品的非线性吸收系数，具体计算结果如表6．1所示。非线性

吸收系数前的负号表示该吸收属于饱和吸收。从表中可以看出，虽然有A1组分

和z=0处入射光强(即中心光强)两个影响因素，但是非线性吸收系数只是主

要取决于后者；换句话说，中心光强越弱，则非线性吸收系数越大。这个现象

可以被后面的模型所解释。

表6．1 z=0处的入射光强和1F线性系数的拟合数据
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sample A1 fraction Io(w／era2) 口2(cmrW) ，z2(cm2／W)

TD00l O．22 1．76E+9 —4．30E-4 2．20E．11

TD002 O．19 1．48E+9 ．6．50E-4 6．50E．1 1

TD003 0．34 1．39E+9 ．1．80 E．3 5．55E．11

6．2．3．讨论

半导体多量子阱材料的非线性吸收，与载流子的密度和载流子在能带中的

填充状态都有密切关系。当入射光场的光子能量7i国等于或大于材料能隙Eg时，

在半导体中会产生电子从价带到导带的激发，从而得到大量的电子和空穴。在

热平衡情况下，粒子态的分布由费米一狄拉克函数来描述。这个函数包括两个

参数：温度T和费米能级EF，它们对所有的能级都适用。在光泵浦的情况下，

粒子态的可能分布会被快速的谷问散射过程(通常是亚皮秒量级)所热弛豫。

粒子态的分布仍然保持费米一狄拉克函数的形式，但是费米能级EF在不同的带

中是不同的，我们采用准费米能级EFC Err来分别描述导带和价带的情况[28’29】。

在严格的动量守恒假设下，量子阱的吸收系数可以写为

一．2口2意』扭莓毛乃(E)M；(D‘[厶(D一厶(E耻(D (6．14)

这里P一(E)是折合态密度函数，h是普朗克常数，e是电子电荷，c是光速，

氏是自由空间介电常数，m。是电子质量，Ⅳ，是介质有效折射率，肘；(E)是偶

极矩阵元的平方，厶(E)和^(E)(脚标c代表电子，J=h指重空穴，J=，指

轻空穴)分别是与第n个量子化能级对应的导带和价带的费米电子占据几率。由

于导带量子能级和价带量子能级的数目不等，所以(6．14)式的第一项求和的

上限由这两个数中较小的一个给出。

L(E)唯象地表示了带内弛豫过程的洛仑兹函数，

L(E)=(1／万)[人(E，)／2]／[(E—E)2+(A(Ej)／2)2】 (6．15)
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这里人(t)是能级E，的碰撞展宽的宽度。使用折合有效质量历j和严格的七
选择定则，吸收表达式的各个量可以被写为：

m≥=(聊：m；；JI)／(所：+m五)m玎2 L聊cm『『，，／【所c+ 加J (6．16)

pj(E)=[(4翮：)／(办2L：)]H(E-E∥一Ec．-E血) (6．17)

E，2瓦+(，，z≥／朋：)(E—E∥一吃一％) (6．18)

厶(E)={1+exp【(k+{聊_：≥／聊：)‘{E—E∥一吃一E扣)一E，c)／(尼丁)])～ (6．19)

厶㈣={1+exp[(-％一％一％／嗾)·饵一％一瓦一％}一砟矿)他乃】)-l(6．20)

式中H(E一％一E。一E咖)是一元Heav厶ide函数，E∥是量子阱层的体材
料带隙，k是波尔兹曼常数，丁为温度。

偶极矩阵元的平方的表达式为

M；=(3／4)M02(1+瓦／Ej) (6．21)

M?=2M2一M； (6．22)

这里M；是体材料的偶极矩阵元M；=(4／3)m。％。半导体量子阱中的电子
和空穴的密度为：M=等军￡扭篙蒜 ㈨23，

虬=丁4ninth÷k让再H石(E面-E石g,,j,-‘Eo丽,-Ej,,) (6“)

令入射光场的光强为，，则可得到如下的激发电子密度的速率方程为

—dN—e：—cd—一—Ne-—Neo (6．25)一==～ ●n．Z)-

dt 壳缈 靠

在稳态情况下则有激发电子密度为
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M=Ⅳe0+'t'R而a／ (6．26)

其中％本为载流子复合寿命(纳秒量级)，由于实验所用激光为皮秒脉冲，

脉冲持续时间短于载流子复合寿命，所以我们这里采用皮秒脉冲的持续时间。

考虑到材料中电子和空穴的个数相等，则有

Ne=N。 (6．27)

材料的吸收由线性部分口和非线性部分Aa组成，即

口=口o+Act (6．28)

由于入射波长远远小于材料的带边吸收波长，我们采用GaAs体材料的线

性吸收系数作为量子阱的线性吸收系数，在532nm处，这个值是7 X 104 em～[30l。

在上述理论中，我们忽略了A1GaAs层的吸收。这是因为，量子阱中的能

级位置远低于垒层的导带底，而载流子倾向于占据较低的能级，所以量子阱中

由载流子分布导致的带填充效应要比垒层中更明显。

我们采用自洽方法来解上述的方程组，可以获得材料中的电子和空穴的准

费米能级，以及获得材料中的非线性吸收系数。在我们的模型中，吸收变化对

z=0处光强的比值可以反映非线性吸收系数，即

Act

口：∞百 ‘6’29)

当z=0处光强变化时，Act和而的比值和电子空穴准费米能级之差的关系

如图6．8所示。
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图6．8三个样品的Aa和Io的比值和电子空穴准费米能级之差的关系

从图中可以看到，对同一个样品，非线性吸收系数Aa／Io的对数与准费米能

级之差有一个线性关系。这是由于，准费米能级之差正比于导带和价带的态密

度，而非线性吸收系数也与导带和价带的态密度成正比。从图中还可以发现，

当入射光强相同时，三个样品的非线性吸收系数几乎相同，即使它们有不同的

A1组分和不同的准费米能级之差EFC-EFv，后者是由量子阱中的能级位置决定

的。这说明在目前的光强范围，Al组分对非线性吸收系数的影响是不重要的。

最后也是最重要的是，对同一个样品来说，非线性吸收系数随光强的增大而减

小。

我们的实验数据可以在模型模拟的结果上很好地被解释。因为在目前的光

强范围内Al组分对非线性吸收系数的影响是不重要的，并且对同一个样品来

说，非线性吸收系数随着光强增大而减小，具有不同砧组分的三个样品才显示

出它们的非线性吸收系数主要取决于光强。

6．2．4．结论

100
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通过采用反射Z扫描技术，研究了GaAs／A1GaAs多量子阱的室温非线性

吸收效应。量子阱中的非线性效应可以被带填充效应所解释。一个可以计算量

子阱非线性吸收系数的模型被提出，并很好地解释了实验现象。

第三节本章结论

作为VECSEL的一个重要组成部分，半导体分布布拉格反射镜的制备和性

质对于激光器的性能有重要的影响，我们采用传输矩阵模型，计算了GaAs／A1As

DBR的反射率，与实验结果能很好吻合；并在此基础上进一步指导实验，优化

生长工艺，成功制备出反射率达99％以上、中心波长980nm的GaAs／A1As DBR。

成功地将反射Z扫描技术应用到GaAs／AlxGal．xAs多周期结构的非线性吸

收研究中，并提出一个可以半定量计算非线性吸收系数的模型。实验和理论结

果表明，在一定范围内，z=0时的入射光强是决定非线性吸收系数大小的主要

因素。此外，该模型也展示了不同Al组分X对此多周期结构非线性吸收系数的

影响，这在之前的研究中还未见报道过。

10l



第七章总结与展望

第七章总结与展望

第一节总结

InGaAs／GaAs应变量子阱在现代光电材料和器件的应用中具有非常重要的

地位。本论文“GaAs基低维应变异质结和多周期结构的MBE制备及特性研究"

从多个方面对InGaAs／GaAs应变量子阱的生长和性质进行了讨论和研究，主要

内容包括：MBE系统原理与外延材料的表征方法、InGaAs／GaAs多量子阱的生

长与光学性质研究、快速热退火对InGaAs／GaAs应变量子阱光学性质的影响、

应变补偿技术在InGaAs／GaAs应变量子阱中的应用以及多周期结构的性质研究

等共五个主要部分。各部分的主要研究内容及研究结果如下：

1．阐述了分子束外延设备系统原理、对真空系统的和MBE原位检测手段

进行了介绍。讨论了外延层生长动力学和热力学原理，研究了源炉温度和束流

的精确控制。介绍了外延材料的几种常用表征手段，对透射电子显微镜、X射

线双晶衍射、光致发光谱和拉曼光谱的原理及其特点进行了分析。

2．制备出了具有优良室温发光特性的InGaAs／GaAs应变量子阱，探讨了应

变、临界厚度以及温度对应变量子阱带隙的影响，研究了不同生长条件如生长

温度、生长速度、界面生长停顿等对应变量子阱光学性质的影响。首次采用亚

单层交替生长方式来生长InGaAs量子阱层，增进了量子阱中In组分的均匀分

布，提高了PL谱的峰值波长发光强度；并对亚单层生长方式对InGaAs／GaAs应

变量子阱光学性质的提升进行了研究和讨论。

3．从实验和理论上研究了快速热退火对InGaAs／GaAs应变量子阱光学性

质的影响，在退火时间30秒条件下，退火温度为6500C、7000C和7500C的样

品的PL峰值波长都发生了红移，只在8000C退火时PL峰值波长蓝移；在退火

温度7500C条件下，除了退火时间60秒的样品相对于退火时间45秒的样品的

发光峰有一个蓝移之外，发光峰波长整体向长波长方向移动。通过比较可以发

现，发光峰值波长红移量越多，发光峰强度越小。这可以由应变弛豫造成的位

错对PL发光峰强度的影响来解释。提出了新的拟合扩散激活能的方法，得到

了组分为O．24的样品的扩散激活能为1．2eV，该结果与文献的报道能够很好的

吻合。与传统的传输矩阵方法处理相比，减少了数据运算量。在此基础上，我
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们研究和讨论了扩散和应变弛豫在快速热退火过程中各自所起的作用t在退火

时间30秒、不同退火温度条件下，应变弛豫提供了PL峰值能量移动的初始值，

随后PL峰值能量移动随温度的变化主要受扩散影响；在退火7500C、不同退火

时间条件下，PL峰值能量移动明显偏离扩散理论的结果，主要受应变弛豫的影

响；而当样品先后经历7500C、30秒退火和8000C、30秒退火之后，PL峰值能

量的移动可以由扩散造成的影响来解释。

4．进行了应变补偿技术在InGaAs／GaAs应变量子阱中的应用研究，得到

了具有优良室温发光特性的多层InGaAs／GaAs应变量子阱；讨论了应变补偿的

设计；通过对室温PL谱的计算，确认了未采用应变补偿的样品中，应变弛豫

的发生及弛豫程度；通过结合DCXRD和PL谱的结果，详细讨论了应变弛豫

样品中双峰的几种可能来源；在此基础上，讨论了应变补偿对量子阱光学性质

的改进，以及不同补偿方式对量子阱光学性质的影响。进行了应变补偿对高组

分InGaAs／GaAs应变量子阱发光波长的拓展实验，得到了发光波长大于1．1 u m

的多层应变量子阱，hl组分为40％，室温发光特性良好。

5．成功地将反射Z扫描技术应用到GaAs／A1。Gal．xAs多周期结构的非线性

吸收研究中，并提出一个可以半定量计算非线性吸收系数的模型。实验和理论

结果同时表明，在一定范围内，z=0时的入射光强是决定非线性吸收系数大小

的主要因素。此外，该模型也展示了不同A1组分X对此多周期结构非线性吸收

系数的影响，这在之前的研究中还未见报道过。采用传输矩阵模型，计算了

GaAs／A1As DBR的反射率，与实验结果能很好吻合；并在此基础上进一步指导

实验，优化生长工艺，成功制备出反射率达99％以上、中心波长980nto的

GaAs／A1As DBR。

第二节展望

以GaAs基为代表的低维应变半导体异质结具有丰富的物理内涵与广泛的

应用前景，在未来一段时间内该领域的研究依然是半导体材料与器件的前沿。

分子束外延技术是一门系统而工艺复杂的技术，如何利用MBE方法，实现高性

能材料的精确可控生长，是获得高质量光电器件的核心。本论文通过对MBE制

备材料的研究，为今后的工作打下了良好的基础。同时，也还有大量的工作值

得进一步的分析和研究：
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1．应变补偿技术已经证明其对大应变、高组分InGaAs／GaAs应变量子阱生

长和应用的重要性。同时，使用应变补偿技术可以使作为有源区的InGaAs／GaAs

应变量子阱的层数增加很多，可以极大地提升半导体激光器的输出功率。如何

更加深入地认识应变补偿的本质，如何更加有效地把应变补偿结合到器件的实

际应用中，还需要相当多的研究。

2．本论文所讨论的InGaAs／GaAs应变量子阱主要针对在半导体激光器，尤

其是在垂直外腔表面发射激光器中的应用。作为一个完整的器件，其对作为有

源区的量子阱势必会有更多的要求，这还需要进一步的认识和研究。
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