
结 2卷第 2 期
1982 年 3 月

光学学报
ACTA OPTICA SINJGA 

GaAs 激子吸收的微微秒光谱

梁培辉普

(中国科学院土海光学精密机械研究所〉

(西德马克斯，普朗克固体研究所〉

提要

Vol. 2, No. 2 
March 1982 

运用微微秒光谱学中的激友与探测方法，测量了 5K 下 GaAs 样晶的时间分辨股收光谱。结果表明:激子

被屏蔽的时间约 600ps，从电子-空穴对等离子体到敢于态的转变不是一个突变过程，在 1皿之后出现-个来

~、于激于被散射的"透过n峰.

一、前言

强激发下半导体的时间分辨吸收光谱给研究光学激发热载流子的分布、热载流子对能

带结构影响的动力学过程提供重要的信息和数据。测量激于吸收与光激发的关系p 是了解

自由载流于与激于相互作用的一种有效方法。

强激发下坚直跃迁半导体的动力学近年来颇受重视。 GaAs 是一种研究得较多的半导

体材料。低温下 GaAs 样品2 在适当的光激发下(光子能量大于禁带宽度 1.52eVJ 或者利
用双光子吸收p 光子能量大于 O.76eV)，大致有如下几种表现:

(1) 随着激发光强增大p 激子吸收峰变宽，同时吸收下降p 最后由于自由载流子的大量

出现而被屏蔽p 这个过程短于 1pgt1410

(2) 大量载流子出现在导带上，使禁带变窄，光学吸收边向长波方向移动，产生感应吸
收和增益口，2， co

(3) 所形成的高密度电于一空穴对等离子体p 通过热载流子发射纵向光学声子而逐步冷

却p 弛豫时间为几百微微秒凶。

最近在光学双稳态的研制中已经出现一种 GaAs 自由激子器件问6J 将几微米厚的

GaAs 外延薄片柑成 Fabry-Perot 腔，利用光脉冲产生大量的载流子，由于载流子的库仑屏

蔽作用，激子频率附近的折射率受到调制p 从而形成一种以色散为基础的光学双稳态器件。

当激发脉冲强度为 lmWjμm2 时，低温下光学双稳态的上升时间短于 lns，关闭时间为

40nso 

因此研究低温下 GaAs 光激发热载流子的屏蔽过程J 对半导体物理或者研制新型激子

器件都是有意义的。
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一、实验

我们使用外延法生长的高纯度 GaAs 样品p 其厚度为几个微米3 面积为几个平方毫米。

实验时样品贴在透光的金属网上。实验在液氮温度下进行。

在测量时间分辨的吸收光谱之前，我们对样品作了挑选3 因为并不是每一片样品都合乎

要求p 有些样品也只能在局部区域探测到激子的存在。激子吸收谱的观察由于采用下述装

置变得很方便:以白炽灯为光源J 灯光通过样品进入一台半米光栅单色仪出射狭缝处连接一

台光学多道分析仪p 如果存在激子p 可以实时在荧光屏上看到激子共振吸收(n=l) 的光谱。

移动被测样品的位置，便能了解样品的均匀性。

我们运用微微秒光谱学中典型的激发与探测方法m 测量 GaAs 激子吸收的时间分辨光

谱，所用的光学系统如图 1 所示。
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图 1 实验装置示意图

L一透镜;M一反射镜;BS-分束器;PD一光二极管;PMT一光电倍增管7
8伽-样品 FD-f音频 LA一放大器 SG-一球隙 MLL→锁模激光器;
OD-光学延迟; OPO一光学参量振荡器jGM一光栅单色仪 OMA…光学

多道分析仪; PS-泡克耳开关;E一标准具

Fig. 1 Schematic diagram of the experimental arrangement 

lr--Lens; M-Mirror; BS-Splitter; PD-Photodiode; PMT-Photomulti
plier; Sa-Samplej FD-Frequency doubling; LA-Amplifier; SG-Spark 
gap; MLlr--Mode-I∞ked la四r; OD-Optical delay; OPO-Optical parame也r
oscillator; GM--{trating mon∞hrometer; OM.A-Optical multi-channel 

alanyser; PS-Pockels switcb; E-Etalon 

可饱和吸收染料 (Easiman 9860) 被动锁模 Nd:YAG 激光器产生锁模脉冲序列3 重复率
为 10Hz，序列内含 10"， 12 个脉冲p 能量约 5mJo 序列内每个脉冲的半功率宽度为 25 归。

反射率为 80% 的分光板 BS 将1.06μm 的激光束分为两路p 分光板反射出的光束经光学延

迟用作激发光束p 透射光束经另一台 Nd=YAG 放大器放大后被 CDA 晶体倍频为 0.53μm
的绿光，并以同步泵浦的方式泵浦一台温度调谐的 LiNbOa 光学参量振荡器J LiNbOa 晶体
置于温度可变的恒温炉中，为了防止晶体变化3 工作时通氧气保护。当温度从 1000C 变化到
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0.，参量振荡器的输出波长从 829nm 变到 689nmo 脉冲序列的能量与输出波长有关，

输出能量为几个微焦耳到二十几个微焦耳。光学参量振荡器内放置一个 Fabry-Perot 标准

具抑制纵模数以限制光束的谱线宽度。转动标准具的角度可以精确地选择工作波长。将光

学参量振荡器内晶体表面反射出来的激光用光导管送到经过标定的光栅单色仪，单色仪与

光学多道分析仪连用F 实时读出探测光束的波长。

球隙开关和两只 KDP 的泡克尔 (Pockels)开关在激发光脉冲序列和探测光脉冲序列中

选出单脉冲。微微秒光脉冲由光二极管产生光电信号送到有数字存贮的毫微秒示波器上，

后者外接电视荧光屏，以便在整个实验过程中随时监视激光器的工作状态。

样品的激发采用双光子吸收p 它的优点是能得到较均匀的体内激发。激发的功率密度为

108 W jcm气样品上光斑直径约 0.5mmo 相应的电子一空穴对等离子体密度为 1017/c皿SM10

两只光电倍增管分别测量探测光束在样品前后的强度y 经 AjD 变换送到计算机得出透

过率的大小。

一台 HP9825 型计算机控制实验的操作，并实时处理数据。众所周知p 被动锁模所得的

微微秒脉冲起、源于自发辐射，故脉冲输出幅度不可避免地具有较大的起伏。为此在计算机

的程序中2 给远一个一定大小的"窗口气以筛选激发光强合乎规格的实验数据。

三、结果与讨论

图 2 和图 3 是主要的实验结果。图 2 给出样品在激发前后不同时刻的吸收光谱p 图 3

为样品基态激子共振吸收 (n=l) 的时间分辨光谱。

从图 2 可以看到，大量的光生载流子使基态激子能级附近呈现显著的感应吸收。关于

能量低于激子态部分的感应吸收以及增益p 已经有了较细致的测量和分析【410 值得注意的

是，激发后延时 820阴，激子吸收已经重新出现，但是激于吸收钱宽还没有恢复到原来的水

平。问时p 能量高于激子基态部分的感应吸收仍然存在。

从图 3 可以看到激子被屏蔽的形成与消失过程p 形成时间比文献 [3J 测出要长些，因为

我们使用的激光脉宽为 25严。 800ps 之后p 激子吸收基本上恢复到原来的水平y 也就是说

此时库仑作用的屏蔽效应已经消失。如果按照习惯的做法2 我们也可以定义吸收恢复到原

来的一半的时刻为屏蔽时间，由图可得这个时间的大小为 600pso 根据文献 [4J 的测量和分
析p 电子一空穴对等离子体在激发后 250ps.1等离子体的温度由 100K 降到 40Ko 粗略地

说，消屏蔽的时间与等离子体的弛豫时间相当。只要我们认为激子共振吸收的下降是由于

被:J'e激发热载流子所屏蔽p 上述结论是可以理解的。
Wanniel'型激子轨道半径阳

aea; (n) =乓 n2α0.1 (。
μ 

其中饨为量子数， K 为介质的介电常数， μF 为激子的相对约化质量pα。是玻尔半径p 等于

O.529Å。
当半导体材料吸收一定光子后形成密度为 N 的电子-空民对等离子体时，必须考虑载

流子间的库仑作用m。此时点电荷的库仑势表示为
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式中指数因子表示屏蔽的作用。通常 λ 称为屏蔽参量3而其倒数 l，， = λ-1 称为屏蔽长度。出

微扰理论给出

(2) 

光156 

λ2 = 43"Ce2N (ÔF) , (3) 

式中 N(8F)是费米能级处的态密度O 对于半导体可

以有

λ2=4刑e2Nâ)fi,2 = 4N否/α0， (4) 

式中 m， ø 为电子的质量与电荷F 元为普朗克常数。

显然3 热载流子越多y 屏蔽长度就越短。 Mott 认为，

金属内自由载流于的密度很高p 屏蔽长度小于晶格

常数p 故不应存在严格意义下的激子。

ε0.2 
2萨
实 0.4
tm 
‘幅?
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图 3 强激发 GaAs样品的激子

共振吸收与时间关系

Fig. 3 Time behaviour of the excitonic resonant 
absorption in the high excited GaAs sample 
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不同延迟时间下 GaAs

样品的吸收谱

Fig. 2 Absorption spectra of the GaAs 
阻mple at various delay times 
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图 2

强激发下的半导体p 其载流子密度虽然没有达到金属自由电子的密度那样寓，但只要光

生电子F空穴对的密度 N 足够大，使其屏蔽长度短于 (1)式给出的激子轨道半径p 由于空穴

无法"看见n自己的配偶电子p 激子即被屏蔽而消失。这就是从激子态到电子-空穴对等离于

体的 MoH 相变。

由 (1) 、 (4)式可以得出 p 激子 Moti 相变所需的载流子密度远远低于绝缘体一金属相变所

f 0_2 I~ \6 
需的电子密度，相差的因子为{2n-7)o 如果考虑基态激子~ n=l , GaAs 中 K =11 , fJ;'= 

飞 μ/

0.5，这个因于为 7x109 量级。从这一点可以了解激子 Mot-li相变容易发生，并可预期光学

双稳态器件中激子器件是有前途的p 但遗憾的是必须在低温下工作。

从上面的简单模型出发3 按照 MoH 相变的概念3 相变应该是跃变的。因为一旦电子

空穴等离子体的密度小于临界数值3 激子便应马上重新出现，激于的共振吸收也应立即恢复
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到原来的水平，换言之p 理想的吸收时间谱应是方波。可是实验结果并非如此，从电子-空穴

等离子体到激子态的转变是一个平缓的过程p 看不出跃变的特征。这一结论与我们的 GaAs

强激发下的微微秒发光光谱所得的结论是一致的川口关于这个现象的解释有待于严格的

激子与载流子相互作用的动力学理论。

最后p 从图 3 还可以看到一个有趣的事实y 即在激发后 1 ns~ 激于屏蔽效应已经消失p 但

又重新出现一个"透过"峰。不过，这次吸收的下降不是由于激子被屏蔽F 而是由于激子被散

射所致。我们的发光实验[10J证实了这一点p 强激发下激子与自由载流于散射的发光要比电

子-空穴对复合发光迟后几百个微微秒。

从我们的实验和分析来看p 可以采用外延 GιAs 作为光学双稳态激于器件，其开呆的极

限时间是毫微秒量级。

四、结论

我们以脉宽为 25ps 的1. 06μm 光脉冲作激发光源p 用同步泵浦 LiNbOa 光学参量振荡

器产生的可调谐光脉冲作探测光束p 测量了 5K 下 GaAs 外延薄片的激子吸收时间分辨光

谱。从实验可以观察到，激子基态共振吸收被光激发热载流子屏蔽的时间约为 600ps，与光

激发电子-空穴对等离子体的弛豫时间相当。但在这一个从等离子体到激子态的 Mo-t-t相变

中 p 看不到一般相变所具有的突变的特征。此外F 还观察到激于与电子散射所形成的第二个

吸收中的"透过"峰。

作者感谢 Von der Linde 教授的支持和指导。
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Abstract 
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Recently the screened effect of resonance excitons absorpiion in GaAs has been 

applied to develop 80me kinds of opiical bistabilHy devices} therefore to measure the 

ultra-fasi exciions soreened process induced by phoioexci拍d hot oarriers 臼 ofimporla丑ce

not only for semiconductor physics bui also for its applicaiions. 

vVe measured ihe time-resolved spec-trnm of some GaAs samples at- 5 K by means of 

the exciteing-probing method of pioosecond speciroscopy. In our experimeni the single 

laser pulse wi古h dura古ion time of 25庐时1.06μm was used as exciting beam, and the 

probing beam was from a synchronously pumping optical parameiric oscillator whosa 

outpu古 wavelengih was iuned by temperature. The main resuHs are as following: 

(1) The screened -time of excitons in GaAs is aboui 600 ps ai 5K. 

(2) Another iransparent peak whioh comes from the scatiering of exoitons emerges 

at 1 DS after the excitai;ion. 

(3) The transition from eleoiron-hole-pl副ma 古o the excitonic state (Mott transition) 

has noi seen 切 be abrupt-. 

势 Theexperimenta.l work was carried out a仁 Max-Planck-Institut :für Festkδrperforschung ， Stuttgart, F. 
R. Ge:rmany; One oÏ the authors (Liang) is indeb国d to the A.fexa且der-von-Humboldt Foundation Îo:r a research 
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