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摘要 栗用飞秒激光光谱技术研 究 了LT GaAs受擞戴流子的超快弛豫特性，讨论 了载流子散 

射、载 流子一声 子互作用和缺 陷捕获对载 流子弛豫特性 的贡献，测 定戴流子 的捕获 时间约为 

50Ors，并发现其随载流子 的过超 能量减少 而增加 

关键词 Lrr_Ga 

引言 

，缺陷捕获 ／f叁递 

低温生长 GaAs(简称 LT—GaAs)是近年出现的新材料 ，由于具有亚皮秒的载流子寿命 

(目前半导体中最短)，且退火后阻抗很高 ，电阻率达 10 ncm，因而被认为是近于理想的超快 

光 电材料，具有广阔的应用前景．如用于制作超快光 电导开关 ，用作器件缓冲层以消除边 

门或背 门等在集成电路中常见的寄生问题0]，作为保护层减弱离子注入的破坏 ，等等． 

LT—GaAs已成为国际上研究的热点之一．有关 LT~GaAs中缺陷态的类型及其与生长 

温度、退火温度的关系和对材料光电特性 的影响，以及应用于各种器件方面 ，已有许多报 

道 ．而有关受激载流子超快动力学过程的研究 ，多介绍在导带底附近 自由电子的动力学 

过程，采用一个衰变时间常数拟合飞秒饱和吸收谱线，将这个时间常数作为载流子的捕获时 

间 ，而忽略了载流子间散射和冷却过程 ]，认为这些过程只影响饱和吸收曲线的上升沿【 ， 

同时也忽略了重空穴态对饱和吸收的贡献． 

我们认为，研究 LT—GaAs受激载流子的超快弛豫特性 ，需考虑初始散射和冷却过程的 

影响 ，特别是对于导带底以上的能态，而载流子的捕获时间在不同条件下也应有所改变．本 

文采用多个波长的飞秒泵浦一探测技术，得到 LT~GaAs的饱和吸收光谱，显示载流子的弛豫 

有 2个过程 ，具有 2个时间常数．通过改变激发和探测脉冲的波长，研究了缺陷捕获与光激 

发能量的关系，发现载流子的捕获速率随载流子过超能量的增大而加快． 

1 实验 

我们采用可调谐飞秒脉冲泵浦一探测技术和方法研究室温下 L_T—GaAs中受激载流子的 

超快动力学特性．飞秒激光脉冲由自锁模钛宝石激光器产生，脉宽约 6Ors，波长可调谐范围 

为 750~850nm．一定波长的飞秒脉冲经分束镜分成 2束 ，分别作为泵浦和探测脉冲，两者的 
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I 实验

我们采用îiJ词语飞秒脉冲泵浦-探测技术辛苦方法研究室温下 LT-GaAs 中受激载流子的

超侠动力学持住.飞秒激光臆均由自去要模铁宝石激光器产生，脉宽约 6()fs.被t是可谓谱范围

为 750-850nm. 一定被长的飞秒脉沟经分束镜分成2 束，分别作为泵滤和探测掠冲.两者的
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偏振方向相互平行 ，强度 比为 5：1．LT—GaAs样品是在 Si：GaAs衬底上由 1层 lpm的 

LT—GaAs夹在 2层 2．4pm的 AÏ 9Gao 6lAs缓冲层中而成，表面还有 1层 100̂ 的GaAs保 

护层．LT—GaAs是用 MBE方法 在 200~C下生长，在 600℃退火 lOmin而成．实验 中样品 

GaAs衬底用研磨和腐蚀方法去 除．图 1曲线 (b)，(c)，(d)为激发波长分别是 760、790和 

850nm 在室温下的 LT—GaAs飞秒饱和吸收曲线(受激载流子浓度 N～5×10 cm )，曲线 

(a)为本征 GaAs(简称 i：GaAs)的饱和吸收曲线，以作对比． 

图 1 LT—GaAs在不同激发波长 

下的饱和吸收光谱 

Fig-1 Femtosecond absorption 

saturation spectra of LT-GaAs for 

various exciting wavelengths 

图 2 LT-GaAs饱和吸收 曲线的数据 

拟合，点线表示时间常数的成分 
Fis．2 The experimental curve 

of absorption saturation and 

theoretical fits of LT~GaAs 

我们对 790rm'J．的 LT-GaAs饱和吸收曲线进行数据处理 (具体过程参照文献[10])，在 

扣除相干假像部分后 ，得到如图 2所示的实线．采用双指数拟合，得到图中的快成分(点划 

线)和慢成分(虚线)，它们的时间常数 t 和 f 分别为 75和 38Ors，权重系数为 a ：a 0．8： 

0．2，如图 2所示．实线不能采用单指数来拟台 ，其它条件下测得的曲线也是如此．作为对比， 

我们对相同条件下的本征GaAs饱和吸收曲线作类似的处理 ，得到 3个时问常数：t =80fs， 

f 一1．5 ps， 一1 n8．下文分析这两种材料的不同饱和吸收曲线所反映受激载流子的不同动 

力学过程． 

2 分析讨论 

从图 1可知，LT-GaAs的饱和吸收特性曲线与本征 GaAs的曲线有很大的不同．本征 

GaAs曲线的后半段是一平缓的成分，这是 由载流子驻 留在导带上 (约 Ins)引起 ；而 LT— 

GaAs在脉冲激发后 1．2ps左右，饱和吸收效应已消失，说明受激载流子 已基本上被捕获至 

缺陷态，导带上无滞留． 

我们知道 03，本征 GaAs受激载流子的弛豫过程大致可划分为初始散射、冷却和复合 3 

维普资讯 http://www.cqvip.com 
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镶振方向相互平行.强度比为 5' L LT-GaAs 祥品是在 Si • GaAs 衬底上自 1 层 ll'rn íI9 
LT-GaAs 夹在 2 层 2.41'm 豹 AlI1 19-GaO.61As 缓冲层中而成，表面还有 1 层 100A前 GaAs 保

护层. LT-GaAs 是用 MBE 方法在 200C下生长.在 s∞℃退火 1位nin 而成.实验中样品

GaAs 衬底用研磨和腐蚀方法去涂留 I 曲线(b). (c). (d) 为激发披长分别是 760 、 790 和

85也1m 在室温下的 LT-GaAs 飞秒饱和吸收曲线〈受激载流子浓度 N~5XI0i8crn 勺，幽线

也〉为本征 GaAs{常称 i. GaA川的饱和吸收曲线，以作对比.
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图 2 LT-GaAs健和吸收曲线的数据

报合，点主量表示对闯常数的成分
F唱.2 Th弯弯xpen固自ltal cucve 
ofabsorp立l0n sa也ration anrl 
吐leor世ical fits of L T -GaAs 

我们对 790田在的 LT-GaAs 饱和吸收曲线进行数据处理〈具体过程参照文献。。刀，在

扣除相于假像部分后，得到如图 2 所示的实线.采用双指数拟合，得到图中的快成分〈点划

线〉和侵成分(虚线).它们的时间常数 t， 和 h 分别为 75 和拢。fs.权重系数为 al : ag=O. 8; 

0.2.如图 2 所示.实线不能采用单指数来拟舍，宾它条件下测得树也线也是如此.作为对比，

我们对梅同条件下的本征 GaAs 饱和吸收掏钱作类似的处理，得到 3 个时搁常数量t1 =例如，

马=1. 5 庐山=1 nS. 下文分析这两种材料的不同饱和吸收跑线所反映受激载流子的不同动

力学过程.

2 分析讨论

从图 I 可知.LT-GaAs 的饱和吸收特性曲线与本征 GaAs 的曲线有很大的不同.本征

GaAs 曲线的后半段是一平缓的成分，这是由载流子驻fR在导带上〈幸亏 ln的引起 z 而 LT

GaAs 在脉冲激发后 1.2ps 左右，饱和吸收效应己消失，说明受激袭流子己基本上被撼获至

缺陷态，导带上无滞留E

我们知道[，町，本征 GaAs 受激载流子的毯豫过程大致可划分为初始散射、冷却和复合 3
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个过程．其中初始散射过程是非平衡载流子通过载流子间散射(电子～电子、电子一空穴、空穴 
一 空穴)和载流子一光声子散射等各种散射过程从受激态过渡到非平衡态的过程(~-100fs)；冷 

却过程是通过载流子一(LO、TO)声子互作用与品格交换能量 ，达到热平衡 的过程约在 1～ 

2ps时间内}电子一空穴复合过程历时约 lns．这从本征 GaAs的饱和吸收曲线的特点看 出，3 

个时间常数分别表征 3个过程的快慢．由于激发后过超能量主要集中于导带电子，价带空穴 

的能量弛豫非常快 ，因而导带电子对样品吸收变化的影响是主要的，可不考虑空穴的影 

响． 

采用分子束外延方法在 200℃下生长的 LT—GaAs，富余 As约 1 ，主要以反位 Asc．,、间 

隙 As。、空位 V。-等点缺陷形式存在，密度达 5×10 ／cm 左右．经 600 0C退火后 ，这些点缺陷 

会转变为直径约 2~10nm 的 As沉淀D]，密度约 10”～10”／cm ．As沉淀及剩余的点缺陷形 

成高密度的深能级缺陷态，由于高密度缺陷态的存在，LT—GaAs的光生载流子的超快动力 

学过程稍为复杂．用光子能量为 1．5eV左右的脉冲激发 LT-GaAs，可引起价带(vB)至导带 

(cB)的跃迁，以及缺陷态至导带较高激发态的跃迁，也有少量双光子吸收的跃迁．而受载流 

子的弛豫机翻除了载流子一载流子散射 ，载流子一光声子互作用和电空复合外 ，缺陷的捕获引 

起较大的影响．而电空复合主要在缺陷态内进行 ，复合时间在 3～50ps之间，由样品生长和 

退火的条件决定．导带至价带的复合速率极慢，在短时间内忽略不计． 

由图 1的实验曲线可见，I。T—GaAs中缺陷捕获载流子的时间在几百个 fs至 1～2ps量 

级，远大于载流子间散射时间，因而可认为因缺陷捕获而引起的导带上载流子浓度的改变不 

会显著影响初始散射过程的进行，而载流子一光声子互作用的速率一般说来对载流子浓度改 

变不敏感rn]，所以载流子在导带的弛豫仍可划分为较快和较慢两个过程．较快的过程主要 

决定于载流子初始散射，而较慢的过程则主要决定于缺陷捕获及热载流子等离子体的冷却． 

图 3为 LT-GaAs的受激 电子的超快弛豫动力学过程的示意图，Ⅳ 为导带激发探测(能 

态)区域 Err的电子浓度， 为载流子一载流子散射时间，Z'LO为电子一LO声子作用时间 ， 为 

M d 

S 

图 3 LT—GaAs载流子超快动力学模型 

Fig．1 Ultra{ast carrier dynamics 

model of LT—GaAs 

缺 陷捕获时间，rr为载流子复合时间．缺 

陷态至导带较高激发态的跃迁及双光子 

吸收跃迁的几率很小，大约为 VB至 CB 

跃迁的 1／50ts]，可忽略它们的影响．载流 

子被捕获后再吸收探测光跃迁回导带的 

影响也忽略不计．激发态 E 附近载流子 

弛豫的速率方程可写为 

百
dN

=  

(No一 Ⅳ )一 N
一  

N
一 一

N
， (1) r'

LO  

其 中 为该激发态的饱和电子浓度 ，约 

为 1 x 10”cm～．经过初始散射过程 ，载 

流子达到平衡 的等离子体分 布，驻 留在 
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个过程，其中初始散射过程是非平衡载梳子通过载流子l可散射〈电子-电子、电子空穴、空穴

空穴〉和载梳子光FZ子散射等各种毒室主才过程从受激态过渡到1宇平衡态部过程(=100fs) ;冷

却过程是通过载流子 (LO、TO)声子互作用与品格交换能量，达到热平衡的过程约在 1~

2ps 时间内 s电子-空穴复合过程历对约 1ns. 这从本征 GaAs 的饱和吸收曲线前特点看出 .3

个时!可常数分别表征 3 个过程的快慢.出于滥发后过超能量主要集中于导带电子，价带空穴

的能量弛豫非常快[I口，因而导带电子对样品吸收变化的影瞬是主要的，可不考虑空穴的影

响.

采用分子束外延方法在 200"('下生长的 LT-G.As.富余 As 约 1%.主要以反位As岛、海

戴 As...空位 Vr;.等点缺陷形式存在，密度达 5 X l()国Icm' 左右‘经 600C退火后，这些点缺陷

会转变为直径约 2~lOnm 的 As 沉淀E71.窑度约 1俨~10"/c四气As沉淀及剩余的点缺陷形

成高密度的深能级缺陷态，由于离密度缺黯态的存在.LT-GaAs 的光生载流子的起快动力

学过程穗为复杂=月3光子能量为 1- 5.V 左右的盖章冲激发 LT-GaAs.可引起价带(Vß)至导带

(C岛的跃迁，以及母是黯态至导带较高滋发态的跃迁，也有少量双光子吸收的跃迁‘而受载梳

子的弛豫机辅除了载流子载流子散射，载流子光声子互作用和电空复合外，缺陷的撼获引

起较大的影响‘而电空复合主要在缺陷态内进行，复合时间在 3~5Ops 之 i阔，出样品生长和

退火前条件决定‘导带至价帘的复合速率极慢，在短时l司内忽略不it‘

也离 1 的实验曲线可见.Lτ-GaAs 中缺陷捕获载流子的对妇在几百个 fs 至 1~2ps 量

缀，远大于载流子!再敢射时间.因而可认为因缺陷捕获而引起始导曹雪上载ii子浓度的改变不

会显著影响初始散射过程的进行，而载流子-光声子互作用的速率一般说来对载流子浓度改

变不敏感[1口，所以载流子在导带前弛豫仍可~J分为较快和较理两个过程‘较快的过程主要

决定于载流子初始散射，而较慢的过程Jl~主要决定于缺陷捕获及热载流子等离子体弱冷却‘

图 3 为 LT-GaAs 的受激电子韵起快弛豫动力学过程驹示意图导N 为导带激发探溅〈能

态〉区域 E主p的电子浓度.t"c 为载流子载流子散射时伺 .r且为电子 LO 声子作m时饵 .rd 为

缺陷捕获时河.t"，为载流子复合碍间.缺

陷态至导带较高激发态约跃迁及双光子

吸收跃迁的JL率很小，大约为 VB至 CB

跃迁前 1/50凶，可忽略它们前影响‘载流

子被捕获后再吸收探褪光跃迁回导带的

影响也忽略不tt- 激发态 E"附近载流子

弛豫的速率方程可写为Mld-Gap 

State- s 

图 a LT-CaAs载揽子起快动力学模型

Fig - 1 Ultral酷爱国rn时 dynamìcs

model of LT-GaAs 
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冥中 N。为该激发态幸亏饱和电子浓度，约

为 1 XI019cm-气经过初始散幸亏过程，载

流子达到平衡豹等离子体分布，驻留在
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能态 E 的电子浓度设为 Ⅳ ，则 的变化可表示为 

警一一 N1一 NI， (2) 
其中 为热载流子等离子体的冷却时间，从式(1)和(2)分别可得 

1 — 71 + 
， (3) fl r 。 ’ 一 

土 一 土 + 
．  (4) 

‘2 ‘∞ 

其中 l／r为受激载流子的初始散射速率，它是载流子一载流子散射速率 1 和载流子一LO光 

声子散射速率 1／r 之和． 

‘0O ’ 

’  30O’ 

m  

’OO1 
一  

O 
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图 4 载藏子弛穗时同 了'与光激发能量 

的关系曲线(实线为便于观察) 
Fig．4 The trace of carrier relaxation 

time T versus exciting photon energy 

(the solid CL!I'ves for view) 
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图 5 缺陷捕获时间与激发能量的关系 

曲线(实线为便于观察) 
Fig．5 The trace of capture time of defects 

vel-~．tlS the exciting photon energy  

(the solid cLlrve~．for view) 

我们假设缺陷态只起捕获载流子作用 ，并不影响导带上载流子 间散射和载流子一光声子 

散射的速率 ，则可利用相同条件下 GaAs的对应的初始散射速率．由本征态 GaAs的实验曲 

线可测得受激载流子的初始散射时间 r为 80is，热载流子冷却时间为 1．5ps．这样由测量值 
— 1．5ps和 t 一380fs代入(4)式，可得 一509fs．将此值和初始散射速率 80fs代入式 

(3)，可得 f 一80fS，与实验值 75fS相近 ，说明上述理论模型是合理的． 

LT—GaAs的时问常数 t 和 t 都比本征 GaAs的小，表明缺陷态的捕获，使得受激载流 

子的弛豫显著加快．其中载流子间散射时间对较快的第一个时间常数 f 的贡献占主要 ，而 

缺陷捕获时间对较慢的第二个时间常数 f 的影响较显著． 

至此，我们实际上 区分了 LT—GaAs中载流子间散射、载流子一光声子互作用以及缺陷捕 

获对受激载流子超快弛豫特性的贡献，这是很有必要的．若 LT—GaAs用作超快光 电开关， 
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能态 E庐，剖电子教度设为 N，.J!tl N，的变化可表示为

且旦一一旦 N，
dt 'd τ=' 

其中."""为热载流子等离子体的冷却时阂，从式(1)和(2)分别丐得

1 1ιI 
一二一十一

t 1 r T d 

1 1. 1 
一一一--­
t 2 Td τ， ... 

(2) 

(3) 

(4) 

其中 1/τ 为受数载流子的初始重量射速率，它是载菠子载流子散射速率 I/T，和载流子 Zβ光

声子散射速率 I!TW之初.
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黯 4 载灌子莞擎时l'ãl T与光激发能量

的关系曲线〈实线为便于观察〉

Fig. 4 The trace oi car亘在 relaxation

time T versus exciting photon energy 
(the solid cur四s for vi是w)
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图 5 缺黯搪藐H>t阿与量量发自E量的关系

曲线￡实续为便于观察〉

F哩.5 The 甘ace of capture tin晤。f defects 
versus the exciting photon energy 

4由e solid curves f，世 vÎew)

我们假设缺陷态只起擒获载流子作用，并不影响导带上载流子闯散幸亏和载流子-光声子

散射的速率，则可利用相同条件下 GaAs 前亘古应的初始散射速率，由本征态 GaAs 的实验路

线可喜睡得受激载流子的初始数射对阿 r 为 80fs，热载流子冷却时间为 1.5ps. 这样也测量值

r叫~l. 5ps 和 t， =380fs 代人(4)式，可得可=5白9缸，将此值和初始数射速率吕Ofs ft人式

(3).可得 t1=吕Ofs .，与实验值 75fs 相近.说费上述理论模型是合理的，

LT-GaAs 的慰问常数 t， 和 t， 都比本枉 GaAs 的小，表明缺陷态灼擒获，使得受激载流

子的弛豫显著加快.其中载流子问散射时间亘古较快的第一个时间常数民的贡献占主要，而

缺陷捕获两问到较慢的第二个对阿常数乌前影响较显著.

至此，我们实际上区分了 LT-G.As 中载流子问散射、载流子光声子互作用以及缺陷擦

获对受激载流子越快弛豫特性的贡献，这是很有必要的.若 LT-GaAs 周作越快光电开关，
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其开关特性决定于载流子离开导带(价带)的快慢 ，即 由缺陷捕获时间确定；而用作全光开 

关，其响应时间与材料的光诱导折射率变化有关，亦与激发态布居变化有关，则 3种机制都 

有影响 ，其中初始散射的贡献占主要． 

另外，我们认为 LT~-aAs的缺陷捕获时间应与载流子的过超能量有关，为此 比较相同 

激发强度条件下，激发波长分别为 755、760、790、810、830和 850nm 的 LT—GaAs饱和吸收 

曲线，分别导 出其弛豫时间 f 和 t ，结果见图 4．可看出，随着光激发能量的增大，t 和 t 都 

减小，载流子弛豫加快．由载流子散射的玻耳兹曼近似方法，计算相应条件的弛豫时间常数 

和 Io，可知载流子浓度 Ⅳ一10”cm 时，载流子的过超能量增高，载流子间散射速率加 

快，载流子一LO声子互作用的速率则基本不变口 ．将已求得的时间常数代入式 (3)和 (4)，求 

得各激发波长的载流子捕获时闻 焉 果如图 5．可见随着载流子过超能量增大，捕获时间 
1 

减小，缺陷捕获速率加快．这可从关系式 =雨 来理解 ，其中 为载流子热运动速度 ， 
』 

为缺陷的密度， 为缺陷的捕获截面．随载流子过超能量增大 ，受激载流子的热运动速度增 

大，因而载流子的捕获速率加快。 

3 结论 

本文利用飞秒激光泵浦一探测技术，研究了LT—GaAs载流子的超快动力学特性 ，并与本 

征 GaAs进行了对比，表明高密度缺陷态对载流子的捕获 ，显著改变了受激载流子的弛豫特 

性。认为LT—GaAs受激载流干的弛豫过程具有 2个时间常数，应考虑初始散射和冷却过程 

的影响．借助速率方程推导出受激电子的捕获时间约 500is，并发现随光激发能量的增大，载 

流子的捕获速率加快。 
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其开关待性决定于载流子离开导带(份辛苦〉的块慢，罢P à:l缺陷捕获时间确定事而用作全光开

关，其响应时间与材料的光诱导折射率变化有关雹亦与激发态布居变化有关，则 3 种机税都

有影响，其中指始教射的贡献占主要.

另外‘我们认为 LT-GaAs 的缺陷撼获的问应与载流子的过起能量有关，为此比较相同

激发强度条件T.激发波长分别为 755 、 760、怜。、 810 、 830 租 850nm 的 LT-GaAs 饱和吸收

曲线、分裂导出其弛豫时间 t ， 和乌龟结果见图 4. "I看出，随着光激发能量的增大 .t， 幸n 1，都

减小.载流子范豫阔诀.自载流子散射是台毅军兹曼近似方法，计算相应条件的弛豫时间常数

飞秘 τ凶，可知载流子费生度 N"旨 IOlHcm-Z时，载流子的过超重量量培高，载梳子j同教射速率加

快，载流子-LO 声于互作用的逮率则基本不变[12毛将己求得的时间常数代人式。〉租 (4).求

得各激发波长的载流子捕获时间言归结果如因 5. 可见黯着载流子过超稳量增大，捕获时间

减小，缺陷捕获速刺眼这可以系式与=中来理解·其中叶载流子热运动速度，凡
为缺陷的密度，σ 为缺格的捕获截面E 隧载流子过超能量增大，受激载流子的热运动速度增

大，因丽载流子的捕蔽速率如使.

3 结论

本文利用飞秒激光泵滤-探测技术，研究了 LT-GaAs 载流子是专题块动力学特性，并与本

侄 GaAs 进行了对比，表电居高密度缺陷态亘古载流子的撼获，显著改变了受激载流子的弛蒙特

性.认为 LT-GaAs 受教载流子的弛豫过程具有 2 个时间常数，应考虑初始散射手E冷却过程

的影响.借助速率方程推导出受激电子豹捕获对间约 5号。fs.并发现黯光激发能量的增大，载

流子的捕获速率加快‘
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