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摘要 用筒井激发 探测技术研究了77K温度下 InAs／GaAs量子点出裁流子 速俘获和弛豫过程．在瞬态反射谱 

测量 中，障观察到与 GaAs有关 的驰豫过程外(时问常数约为 l雎)，还观禀 到一个时间常数 为几十 至 20ps的反 射率 

上升过程．提出了一个物理模型．表明上述上升过程与光致载流子被 lnAs层 速俘获过程有关，并 由此得到载流 

于的俘获时间，俘获时间随载流子浓度增加而减小 
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Al~tract The rapid carrier capture and relaxation processes in InAs／GaAs quantum dots,vere studied at 77K by 

using a simp[e degenerate pump—probe technique．A rising process was observed in the transient ref[ectivity t foi— 

lowing the initial fast relaxation associated with GaAs bulk matrix，and this rising process was assigned tO be re[at— 

ed to the carrier capture from the GaAs barriers to lnAs layers．The assignment was modeled using Kramers—Kro— 

nig relation．By analyzing the rising process observed in the transient reflectivity，the carrier capture time con 

stants were obtained．The measured capture times decrease with the increase of carrier concentration． 

Key words ultrafast spectroscopy，low—dimension heterostructure-Ⅱ一 semiconductors． 

引言 

众所周知 ，MBE生长 的自组 织 InAs／GaAs量 

子点结构具有非常高的发 光效率 ，表明 InAs量子 

点对载流子有很强的俘获能力．载流子的俘获和驰 

豫过程无论在物理上还是在应用上都有重要意义， 

目前实验上已有过一些研究，但结果比较分散．Sos— 

nowski等人_l 曾用多波长 时间分辨透射 谱研究了 
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In Ga As／GaAs量子点中的载流子驰豫过程，发 

现电子子带间的驰豫时间常数为 5．2ps，对GaAs中 

载流子的俘获时间为8ps．Ohnesorge等人_2 用条纹 

相机测量得 到的 In Ga As／GaAs量子点 中载流 

子的俘获和驰豫时间则要慢得多，约为50ps．最近 

Yuan等人 用荧光上转换技术研究了 InAs／GaAs 

量子点的载流子驰豫过程，发现量子点激发态荧光 

的上升时间 比基态荧光上升时间长，Yuan等 用载 
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InAs/GaAs 低维结构中载流子
快速俘获过程的研究提
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摘要 用简井散宜探测技术研克 1 77K 温度下 InAslGaAs 量子点由在)/t于哇哇悍获和弛璋过程在瞬患反射谱

测量中.除观事到与 GaAs 有关的靶理过程外(时间常敬约肯 Ip~) .还吨察 }IJ- t、时间常教为几 1 至 20ps 的反射率

上叶立在，提出了-1'-物理模型电表明丰述丰叶过程与吃致章，电于桂 lnA~ 居民t违停扭过程有关咱并由此得到载班

子的悍1-'时间，悍革时间随载吨于革度增加而战小 _.‘ 咱 ι 

共键闹起快性低量结椅，且主~í*. 在此身 僻;至侈药;主营Z

STUDY OF RAPID CARRIER CAPTURE AND 
RELAXATION IN InAs/GaAs HETEROSTRUCTURES 
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Abstrad The rapid carrier capture and relaxarÎon processes m InAs!GaAs quantum dOts Were studied at 77K by 

using a simple degenerate pump-probe technique. A nsing process was observed m the transient reflectivi町. fol 

lowing the ini tJal fast reLaxation associared 'o\'ith GaAs bulk matrix. and thiS rising process was as s.igned to be relat­

ed to the carrier capture from the GaAs barrÎers to InAs layers. Tbe assignment was modeled using Kramers-Kro 

ntg relatÎon. By analyzing the rising process observed in tbe transient re f1ectlvlty 1 thεcarner capture tlme con 

stants w町e obtained. Tbe measured capture times decrea s.e wLth tbe increase of carrier concemratÎon. 

Key words ultrafa s.t spectroscopy , low-dimemion heterostructure. 11 - \1 semlconductors. 

引言

众所周知 .MBE 生长的自组织 InAs/GaAs 量

子点结构具有非常高的发光效率，表明 InAs 量子

点对载流子有很强的俘获能力.载流子的俘获和驰

豫过程无论在物理上还是在应用上都有重要意义.

目前实验上已有过一些研究，但结果比较分散. 50S 

nowski 等人[1]曾用多波长时间分辨透射谱研究了
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Ino tGaQ. GAs /GaAs 量子点中的载流子驰豫过程.发

现电子子带间的驰豫时间常数为 5.2阳，对 GaAs 中

载流子的俘获时间为 8ps.Ohnesorge 等人可用条纹

相机测量得到的 Ino.4GaO 6As/GaAs 量子点中载梳

子的俘获利驰豫时间则要慢得多，约为 50ps. 最近

Yuan 等人口1用荧光上转换技术研究了 InAs!GaAs

量子点的载流子驰豫过程.发现量子点激发态荧光

的上升时间比基态荧光上升时间长 t Yuan 等用载
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流子从低能态向高能态的填充来解释这一现象 

本文用简井激发一探测技术研究 InAs／GaAs低 

维结构 中载流子快速俘获和驰豫过程 ，在瞬态反射 

率(dR／尺)曲线 中，除观察到与 GaAs有关 的驰豫过 

程外，还观察到一个时间常数 大于 20ps的上升过 

程 从载流子浓度分布对折射率的影响出发 ，提 出了 

一 个物理模型，表明上述上升过程与光致载流子被 

InAs量子点(量子阱)快速俘获的过程有关，并 由此 

得到载流子的俘获时间，俘获时间与激发强度有关． 

1 实验 

实验所用的 InAs／GaAs样品由 MBE生长．在 

半绝缘 (100)GaAs衬底 上 以 580C的温度 淀积约 

0、5fem 的 GaAs缓 冲层 ，再以 450℃的温度生长不 

同厚度的 InAs结构 ，然后再生长 200̂ 的 OaAs盖 

层，样 品 B 的 InAs层 厚度 为 1、0ML，样 品 C的 

InAs层厚度为 2．5ML．生 长过程由 RHEED监测， 

当InAs厚度超过 1．5～1、7单分子层(ML)的临界 

厚 度 时，形成 lnAs量 子 点 结构、实 验 中我 们 用 

GaAs外延片(样品 A)作为参照样品． 

瞬态反射率的测量采用常规的简井激发一探测 

技术_．]：用掺钛蓝宝石飞秒脉冲激光器作为光源，激 

光脉冲宽度 为 80fs，重复频率 82MHz．激发光和探 

测光具有相 同的能量(且 一E )，探测光与激发光 

的强度比为 1：10，偏振方 向相互垂直以避免干涉 

现象的影响、激发功率约为 30mW，激光激发的载流 

子浓度估算约为 I X 10”cm 、为了减小激光本身功 

率起伏波动 的影响采用 了差分接收技术，z~R／R信 

号灵敏度可达到 l0一．时间延迟控制系统的时间分 

辨率可精确到< lfs． 

2 实验结果和分析 

图 1所示为 77K温度下测得的几个样品(包括 

GaAs参照样品)的瞬态反射率(z~R／R～，(2：a))曲 

线，激发探测光的波长为 810nm(1．53eV，即 GaAs 

带边以上～20meV)．样品 A受到激光脉冲激发后， 

反射率迅速上升，然后又快速下降，对应于GaAs中 

载流子激发和快速驰豫过程 ]，驰豫的时间常数< 

lps，驰豫的主要机制为 c—c散射和 LO声子散射． 

样品B和样品c在上述迅速上升和下降过程 

后又出现了一相对较慢的 aR／R上升过程．对 aR／ 

R上升过程用指数函数拟合得到样品 B和样品c 

的上升时间( )分别为 1．3ps和 7．8ps． 

根据激发一探测实验原理 ，激发光通过带问吸收 

出 }口s 

图 1 77K温度下 不 同样 品的瞬 志反射谱 ，激发探 测 

能量为 1．530eV，即位于 GaAs带边以上 20meV 

Fig．1 Transient reflectivity traces，凸R／R verslls time 

delay△f f0r three different samples at 77K．(a)GaAs 

bu1．k，(b1 lML InAs／GaAs，(c)2． MI InAs，GaAs， 

The samples were excited and probed at 1．530eV， 

i．e．20meV abore the GaAs bandgap 

在导带和价带中产生非平衡载流子．载流子通过 C— 

C散射和发射 LO声子在～1ps内形成可以用温度 

描述的热力学分布状态 ．光致载 流子通过能带填 

充、带隙重整和 自由载流子吸收使带问吸收率产生 

变化( )[ ，吸收率( )的变化导致折射率也发生 

变 化(△ )，折射率变化 (△ )与反射率变化( R)成 

正 比，即 △尺／尺一4△ ／(n。一1)口]． 

半导体材料的带间吸收率与导带价带 中的载流 

子浓度的关系可以写为Ⅱ 

口(E)。：(1一 (E ))·(1一／ (Ê ))， (1) 

式 中E +E =E 由于导带和价带中存在非平衡载 

流子 ，a(E)发生变化，根据 Kramers—Kroning关 系， 

折射率也将发生变化 ]，即 

2m(E ) 笔把 ㈣ 
尸表示主值积分．对于 GaAs体材料参考样品来说， 

K—K积分中的be(E)在区间[o+c。]上是缓变函数， 

由于分母{(E) 一(E ) }的影响，积分函数 z~a(E， 

)／(E 一E )只有在 E—E 能量附近才有 比较大的 

数值．以上积分可以近似写成(见图2(a)) 

△n(E ， )c~p
J 

E~-

一：E~a (一E ,t )dE． (3) J 一月 一凸 
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流于从低能态向高能态的填充来解释这一现象

本文用简并激发探测技术研究 InAs/GaAs 低

维结构中载流子快速俘获和驰豫过程，在瞬态反射

率 (.JR/R) 曲线中嘈除观察到与 GaAs 有关的驰豫过

程外.还观察到一个时间常数大于 20ps 的上升过

程，从载流于浓度分布对折射率的影响出发.提出了

一个物理模型，表明上述上升过程与光致载流于被

InAs 量于点〔量于阱1快速俘获的过程有关.并由此

得到载流于的俘获时间可俘获时间与激发强度有关

1 实验

实验所用的 lnAs/GaAs 样品由 MBE 生长在

半绝缘 CIOU)GaAs 衬底上以 580 C 的温度淀积约

0、 5μm 的 GaAs 缓冲层.再以 450'C 的温度生长不

同厚度的 InAs 结构，然后再生长 200A 的 GaAs 盖

层嘈样品 B 的 InAs 层厚度为 1 、 OML嘈样品 C 的

InAs 层厚度为 2.5ML 生长过程由 RHEED 监测.

当 InAs 厚度超过1. 5~1、 7 单分子层 (ML)的临界

厚度时.形成 lnAs 量于点结构、实验中我们用

GaAs 外延片(样品 A)作为参照样品.

瞬态反射率的测量采用常规的简并激发-探测

技术[.1 用掺铁蓝宝石飞衫、脉冲激光器作为光源，激

光脉冲宽度为 80fs.重复频率 82MHz. 激发光租探

测光具有相同的能量 (E.:u =Eþ~) !探测光与激发光

的强度比为 1 ' 10. 偏撮方向相互垂直以避免干带

现象的影响、撒发功率约为 30mW嘈激光激发的载流

子浓度估算约为 1 X l017cm -3、为了减小激光本身功

率起伏波动的影响采用了差分接收技术 .t.R/R 信

号灵敏度可达到 10寸，时间延迟控制系统的时间分

辨率可精确到<Jfs.

2 实验结果和分析

图 1 所示为 77K 温度下测得的几个样品(包括

GaAs 参照样品)的瞬态反射率 (t.R!R~fLj，t川曲

线.激发探测光的波长为 810nm( 1. 53eV. ep GaAs 

带边以上~20meV). 样品 A 受到撒光脉冲激发后噜

反射率迅速上升，然后又快速下降，对应于 GaAs 中

载流子激发和快速驰豫过程由嘈驰豫的时间常数<

lps ，驰璋的主要机制为 c-c 散射和 LO 声子散射，

样品 B 租样品 C 在上述迅速上升和下降过程

后又出现了一相对较慢的 i!.R/R 上升过程，对 i!.R/

R 上升过程用指数函数拟合得到样品 B 和样品 C

的上升时间 It.)分别为1. 3ps 和 7.8ps.

根据激发-探测实验原理，激发光通过带网吸收

z
d
\旧
运
丐

4口 口 回 1∞ 15日 2日口 2回

.1I /ps 

图 77K 温度下不同样品的属态反射谱咽撒盎探测

能量为1. 53 0eV. 即位于 GaAs 带边以上 20meV

Fig. 1 Transient reflectlvÎty trac~s 咽 J.RIR versus time 
clelay .1t for three dlÍferent samp(e~ 8.t 77K: (a) GaAs 
bulk , (h) lML InAs/GaAs. (c) 2. 5ML InAs/GaAs. 
The sample乓 were excited and probed at 1. 53口 eV.

1. e. 20meV above the GaAs bandgap 

在导带和价带中产生非平衡载流子.载流子通过 c­

C 散射初发射 LO 声于在 ~lps 内形成可以用温度

描述的热力学分布状态I飞光致载流于通过能带镇

充、带隙重整和自由载流于吸收便带间吸收率产生

变化(&)[，] .吸收率(&)的变化导致折射率也发生

变化 (t.n) • 折射率变化 (t.n)与反射率变化u且)成

正比，即 t.R/R=4t.市/ (n' -1 jE'1 

半导体材料的带间吸收率与导带价带中的载流

于浓度的关系可以写为~~]

a(E) cc (J - f , (E,)) • (J - f ,(E.)). (1) 

式中 E.十E.=E. 由于导带和价带中存在非平衡载

流于，时E)发生变化.根据 Kramers-Kroning 关系.

折射率也将发生变化币，即

f吗 Aα (E .t) 
Lln (E~.tl cc PI 一一一'-:': dE. 

pr.~' ~-. J I\ ι4 一 ι-"，.
(2) 

P 表示主值积分对于 GaAs 体材料参考样品来说，

K-K 积分中的 t.a(E)在区间 [0.∞]上是缓变函数.

由于分母 UE)'一 {ιr 川的影响，积分函数 Aα (E.

t)!(E'-E;.)只有在 E=E，.能量附近才有比较大的

数值以上积分可以近似写成{见图 21a) ) 

「鸟._A t.a(E.t) 
t.n(E~ .t) cc pl 一一， -:.: dE. 

pr'-' -- ... J E卿一Aι' ιL 
(3) 
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一 
l (a) 

1 

／1 
／ 

‘2A 

圈 2 Kramers—Kroning关系 中舯积 分函数示意 图(横坐标 是能量 ，纵坐标是 

积分 函数 △ (E)／(E 一E：，)随 能量 的分布 ) 

(a)GaAs体材料， (b)lnAs／GaAs异质结 

Fig·2 The integration function凸口(E)／(E 一￡ )in the Kramers Kroning relation 

(a)GaAs bulk，(b)lnAs／GaAs heterostrueture 

对△ (E )的贡献主要来 自E 能量附近的载流子． 

激发一探测实验测量得到的 △R 反映 了探测光能 

量位置的载流子浓度变化， 

在 我 们 研究 的 InAs／GaAs样 品 中，覆 盖在 

InAs层上的 GaAs盖层只有 200̂ ，远远小于激光 

穿透深度 0．5～】 在激光吸收范围 内既有 GaAs， 

也有 InAs薄层．由于 InAs层俘获载流子，使 InAs 

能级上的载流子浓度发生 较大 的变化 ，因此 InAs 

能级上带间吸收率的变化也很大，而 GaAs中的载 

流子浓度变化并不大．此时 ，K—K积分中对 △ (E ) 

有贡献的 (E)主要来 自两个积分区间；E 附近 

能量区域和 InAs附近能量区域．这样式 (2)可 写 

成(见图 2(b)) 

△ (E )∞ P dE≈ 

p fe,,+⋯a z~a(一E ,t )dE+ ：： aE 
。：△ 10)+。：△ 2( )． (4) 

△ -是 GaAs中能 量 E—E 附近 的载 流子 对 

(E f)的贡献，△ 是 InAs能级上聚积的载流子对 

△ (E户r， )的贡献．在时间延迟 t=0附近 ，激发光激 

发的载流子集中于 E 附近，△ ( )达到最大值，d 

(E ，t)及 zaR 出 现 第 一 个 极 大 值 (图 1中的 

(△R)⋯ ){随着 GaAs中的载 流子 被 InAs俘获， 

InAs能级上 的载流子 浓度增 加，△” (f)达到最大 

值，△ (E ， )及 ,AR出现第二个极大值(图 1中的 

(△R) )．我们观察到的 AR／R的上升过程，物理 

上反映了载流子被 InAs薄层俘获的过程．因此实 

验测得的 △R／R上升时间就是载流子的俘获时间常 

数 ，样品 B和样品 C的俘获时间常数 分别为 1．3ps 

和 7．8ps． 

量子点中的弛豫过程可以通过多声子散射 ’ 

和俄歇散射口 ” 来完成．俄歇散射作为c—c散射， 

散射率随载流子浓度增加而增加．图 3给出了 ]MI 

InAs／GaAs样品的俘获时间 与激发强度(即载流 

子浓度)的关系 ，可以看到俘 获时 间 随激发功率 

的增加而减小．激发强度从 9mW 增加到 60row 时， 

其载流子俘获时间 从 4．3ps减小到 0．6ps．样品 

C(2．5ML)具有相 同的规律(未给图示)．上述结果 

表明俄歇散射在载流子的快速俘获过程 中起 了重要 

作用，并 由此得到相应的俘获速率为 5．6×10 ～ 

1．6×10 ／s． 

3 结论 

我们用简并激发一探测技 术测量了光生载流子 

墨 
～  

P，mW 

图 3 1ML InAs／GaAs样品在不同激发盥度下 

的载流子俘获时间f 

Fig．3 Measured capture time t，versus the excitati0n 

power for 1ML InAs／GaAs sample 
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(.) 
) E [ ,

J 

(b) 

'E 

图 2 Kramers-Kroning 关嘉中的拥分函数示意图 t横坐际是能量.纵坐标是

朝分函数 &(E)/(E~-E~.)随能量的卦布)

(a) GaAs 体材料. (b) lnAs/GaAs 异质结
F1g.2 The integrat lOn funrúon L!aa(E)/(E~-E:") in the Kramers-Kroning relat lOn 

(a) GaAs bulk 嘈 (b) lnAs/GaAs heterostruçtllre 

对 fln(E，，)的贡献主要来自 E" 能量附近的载流子.

激发-探测实验测量得到的 flRlR 反映了探测光能

量位置的载流子浓度变化.

在我伺研究的 InAs/G.As 样品中嘈覆盖在

InAs 层上的 GaAs 盖层只有 2ooA ，远远小于激光

穿透深度口. 5~1μ，在激光吸收范围内既有 GaA5.

也有 InAs 薄层.由于 InAs 层俘获载流子，使 lnAs

能级上的载流子浓度发生校大的变化嘈因此 lnAs

能级上带间吸收率的变化也很大嘈而 GaAs 中的载

流于浓度变化并不大.此时嘈K-K 积分中对 fln (E ,,) 

有贡献的 fla(E)主要来自两个积分区间 E" 附近

能量区域和 InAs 附近能量区坡这样式。〉可以写

成(见图 2(b))

r~ fla(E ， t 、
fln(E,..tl oc PI 一-一':":dE ~ 

j , E' - E;. 
f叫a山)zttAMEJ)』一寸E+ I 一一τdEE.-A L!J--I:.i..- JE..~A' 

cc fln , (t) +cc fln ,(t). (4) 

fln ， 是 G.As 中能量 E=E" 附近的载流子对 fln

(E如咽。的贡献 ，.ðn2 是 InAs 能级上聚积的载流子对

fln(E".t)的贡献.在时间延迟 t=O 附近嘈激发光激

发的载梳子集中于 E，.附近 ，flT刑。达到最大值 ， fln 

(E俨 t) 及 flR 出现第-个极大值(图 1 中的

(flR)四军1 ) ，随着 GaAs 中的载流子被 InAs 俘在咱

InAs 能级上的载流子浓度增加嘈 fln， (t)达到最大

值 .fln (E户 t) 及 flR 出现第二个顿大值(图 1 中的

(flR)~.， ) 我们观察到的 flRlR 的上升过程，物理

上反映了载梳子被 InAs 薄层俘获的过程.因此实

验测得的 flR/R 上升时间就是载流子的俘获时间常

数，样品 B 和样品 C 的俘获时间常数分别为I. 3ps 

和 7.8ps.

量子点中的弛豫过程可以通过多声子散射[9.1叮

和俄歇散射[l1.1 2J来完成.俄歇散射作为 c-c 散射，

散射率随载流子浓度增加而增加.图 3 给出了 1ML

InAs/GaAs 样品的俘获时间 r，与激发强度(即载流

子浓度]的关系咱可以看到俘获时间耳随激发功率

的增加而减小.激发强度从 9mW 增加到 60mW 时.

其载流子俘获时间 r， 从 4.3ps 减小到 0.6ps. 样品

C (2 ‘ 5ML)具有相同的规律(未给图示).上述结果

表明俄歇散射在载流子的快速俘获过程中起了重要

作用，并由此得到相应的俘获速率为 5. 6 / 10]O~ 

1. 6/ 10"/5. 

3 结论

我们用简并激发探测技术测量了光生载流子
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图 3 lML InAs/GaAs 样品在不同撒盘强度下
的载梳子停在时间 1，

Fig. 3 Measured capture tim时， versus the excitation 
pow盯 for lML InAs/GaAs sample 
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被 InAs薄层俘获的时间 过程．在瞬态反射率测量 

中，除观察到与 GaAs有关的载流子驰豫外 ，还观察 

到一个时间常数为几个到 20ps的反射率上升过程． 

我们从载流子分布对折射率的影响出发，提出了一 

个物理摸型，指出 ,an／R上升过程与载流子被 InAs 

量子点快速俘获过程有关，并 由此可直接得到载流 

子的俘获时间 fr俘获时问 rr随载流子浓度的增加 

而减小． 
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中，除观察到与 GaAs 有关的载流子驰豫外.还观察

到→个时间常数为几?到 20ps 的反射率上升过程

我们从载流子分布对折射率的影响出发.提出了­

个物理模型，指出 ßR/R 上升过程与载流子被 InAs

量于点快速俘获过程有关，并由此可直接得到载流
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