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通过显微光致发光技术和显微拉曼（*+,+-）技术研究了半绝缘 .+/0（123.+/0）晶体的带边附近的发光 4 在光
荧光谱中，观察到在高于 .+/0带边 %5(6’ 78处有一个新的荧光峰 4 结合 *+,+-谱指认此发光峰来源于 .+/0的 !%

9!% 能级的非平衡荧光发射 4 同时，通过研究 !% 9!% 能级的偏振、激发光强度依赖关系，以及温度依赖关系说明

!% 9!% 能级与带边 !% 共享了共同的导带位置"$，同时这也说明在 .+/0中主要是导带的性质决定了材料的光学

行为 4同时，通过与 -3.+/0和!掺杂 .+/0相比较，半绝缘 .+/0晶体的 !% 9!% 能级的发光峰更能反映 .+/0电子

能级高临界点 !% 9!% 的能量位置和物理性质 4 研究结果说明显微光致发光技术是研究半导体材料带边以上能级

光学性质的一种非常有力的研究工具 4

关键词：半绝缘 .+/0，显微光致发光，自旋轨道分裂
’#((：&’::;，&’$:<，&’6%.

!江苏省自然科学基金（批准号：=<"%%66%(），“六大人才高峰”项目和南通大学校级项目（批准号：%:>%!!）资助的课题 4

# 通信作者 4 ;3,+?@：@ABCD%%EF+GBB4 HB,4 H-；@ABCDE-IA4 7DA4 H-

! 5 引 言

.+/0材料是一种非常重要并且应用非常广的
半导体材料 4 人们已经非常详细地研究了 .+/0晶
体的光学性质［!］，其中 .+/0能带结构中的一些临
界点的确定是 .+/0晶体光学性质研究的一个重要
方面，比如禁带宽度 !% 以及能量更高的一些高价

临界点 !% 9!% 和 !! 等 4 这些临界点的确定对详
细研究 .+/0 的能带结构非常重要 4 近几十年来，
人们通过各种调制光谱方法来研究半导体能带结构

的临界点［"，(］4 但是，调制光谱反映更多的是半导
体电子态密度的奇点 4 而相对应地，光致发光光谱
（或者称为光荧光谱）除了反映半导体晶体的电子态

密度外，还与载流子的热分布有关，同时测试过程

非常简单，因而同样被广泛地用来研究半导体材料

的光学性质［6，:］4然而由于半导体材料热载流子弛
豫时间非常快，光致发光光谱并不像调制光谱那样

被用来普遍地研究能量远在带边以上的一些电子

态 4 因而人们很少使用光致发光光谱来研究 .+/0

的自旋轨道偶合能级 !% 9!% 以及其他高能临界点

的光学性质 4 本文通过显微光致发光光谱技术来研
究半绝缘 .+/0晶体远在带边以上的能级，发现在
带边以上三百多毫电子伏特（,78）处观察到了一个
新的荧光峰 4 *+,+-散射实验证实该高能峰为 .+/0
导带底到价带自旋轨道分裂能级的光跃迁，即 !%

9!% 5 通过详细研究 !% 9!% 光致发光峰的偏振特

性以及变激发强度和变温条件下 !% 9!% 光致发光

峰的光谱行为说明半导体材料带边以上临界点的光

致发光光谱具有与带边本征发光峰类似的光学特

性 4 其主要原因在于 !% 9!% 能级与带边 !% 共享

了共同的导带位置"$，同时也说明在 .+/0中主要

是导带的性质决定了材料的光学行为 4

" 5 实验过程

本实验所用半绝缘 .+/0晶体是没有故意掺杂
的用于分子束外延生长的 .+/0衬底 4 显微光致发
光光谱是在一台法国 JK公司的 1AL7M3N+O*+,型显
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微拉曼光谱仪上完成的 ! 拉曼谱仪配有 "# 倍长工
作距离显微物镜，用于从 $$ %到 &##%范围内的变
温光致发光光谱测试 ! 样品温度由英国 ’()*+,公
司的 -./##加热台控制，所用激发光源为一台 012
31激光器 !

& 4 结果分析与讨论

图 5 给出了用 /&647 ),激光线激发的半绝缘
8+9:的显微光致发光光谱（7# %）! 位于 54"#" 1;处
的发光峰来源于 8+9:晶体带边 !# 的发射，其高能

方向的非对称展宽是由于载流子在带边的热占据导

致的 ! 非常有趣的是，除了带边的发射外，我们在
高于带边 #4&<7 1;处观测到在 8+9:晶体中从未报
道过的新的荧光峰 ! 由于高于 8+9:晶体带边的杂
质能级的态密度很小，而且高激发能量载流子的弛

豫时间非常快，因此很难观察到 8+9:晶体带边以
上杂质能级的发光峰，只有通过流体静压力等实验

技术，把杂质能级压到半导体材料的带隙之内才能

观察到杂质能级的发光峰 ! 因此，此发光峰不可能
来自 8+9:晶体内杂质 ! 此发光峰位于 /&647 ),激
光线的 .=>*1:一侧 ?## @,A 5处，其线型显然不是拉

曼峰的标准线型———洛仑兹线型，因此，此峰也不

可能是拉曼峰 ! 事实上，半绝缘 8+9:里从未报道
过能量（ B 55# ,1;）如此高的拉曼峰 ! 考虑到 #4&<7
1;在能量上非常接近 8+9:价带的自旋轨道分裂能
量!#
［5］，我们认为此峰最可能来源于 8+9:晶体导

带底到自旋轨道劈裂价带的带顶之间的荧光峰 ! 同
时它的能量位置（547"& 1;）也非常接近调制光谱所
测得的 !# C!# 能量

［/］!
相对于晶体硅而言，8+9:的拉曼峰非常弱 ! 因

此，人们通常在 8+9:晶体的 !# C!# 能级附近利用

与此能级相关的共振拉曼散射增强来观测 8+9:中
的一些微弱拉曼信号［$］! 从图 5可以看出，我们在
激光线附近观测到了一非常锐的峰 ! 此峰就是 8+9:
晶体的一阶纵光学（’D）声子的拉曼峰，其能量为
&/4" ,1;! 通常情况下，8+9: 晶体的二阶纵光学
（’D）声子的拉曼峰基本观测不到 ! 由于拉曼的选择
定则，在 6’D位置附近通常能观察到两个比较强的
来源于布里渊区边界横光学（-D）声子的二阶拉曼
峰，6-D（"）和 6-D（ #）［7］! 但是在图 5中，在位于
激光线 .=>*1:一侧 $& ,1;处我们也观测到一较强
的锐峰，其能量正好是一阶 ’D 声子能量的 6 倍，

图 5 半绝缘 8+9:和 )28+9:在 $$ %温度下的显微光致发光谱

（高能端的两尖峰为 8+9:的一阶和二阶 ’D声子的拉曼峰 ! "E

标出了 )28+9:晶体中晶格振动的 ’D声子与等离子激元的耦

合模）

说明此峰是 8+9: 晶体中二阶纵光学（6’D）声子的
拉曼峰（见图上所示）! 用较弱的激发光激发时，我
们还观测到了 &’D声子的拉曼峰 ! 6’D和 &’D拉曼
峰的观测说明这些拉曼峰被 8+9:晶体的某一能级
共振增强所导致的 ! 由于 /&647 ),激光激发时 &’D
声子正好非常接近新观测到的高能发光峰，再考虑

8+9:的能带结构，我们可以断言在 /&647 ),激光
激发下，8+9:的 6’D和 &’D拉曼峰被其 !# C!# 能

级共振增强，而我们观测到的高能发光峰就是来源

于 8+9:中 !# C!# 能级的荧光发射 ! 由图 5中的点
划线可以看出，!# C!# 发光峰和带边 !# 发光峰一

样，具有非对称的线型，这正说明了我们所观测高

能发光峰所具有的能带特性 ! 光激发产生的载流子
弛豫到能带边并在能带边热占据，从而使得能带边

的发光峰具有高能端的带尾 !
人们以前曾在 .(2!掺杂的 8+9:晶体中观测到

!# C!# 的非平衡荧光
［?］! 为了比较掺杂 8+9:晶体

和半绝缘 8+9:晶体的光谱区别，我们选择了用于
FGH生长的 )28+9: 衬底作为对比样品进行研究，
其中 )28+9:的电子浓度大约 " I 5#5$ @,A & 4 我们在
图 5中标出了我们在 )28+9:晶体中观察到的 ’D声
子与等离子激元的耦合模"C和"A，它们的频率分
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别为 !"# $%& ’和 ()* $%& ’ + 从图 ’中的点线谱图可
以看出，相对于半绝缘 ,-./晶体，01,-./的 !2 和

!2 3!2 发光峰的峰位发生了蓝移，蓝移量分别为 "
%45和 !2 %456 但更值得注意的是，这两个发光峰
基本上都具有对称的光谱线型，这与半绝缘 ,-./
晶体的光谱线型形成了鲜明的对比 6 这说明，与在
01,-./晶体和掺杂 ,-./晶体相比，半绝缘 ,-./的
!2 3!2 发光峰更能反映 ,-./ 电子能级高临界点

!2 3!2 的能量位置和物理性质 6

图 ( 半绝缘 ,-./晶体带边以上 !2 3!2 能级发光光谱的偏振

特性

为了更好地显示 !2 3!2 的荧光特性，图 (给
出了用 *!(+" 0%激光线激发的半绝缘 ,-./的带边
!2 以及带边以上 !2 3!2 能级显微发光光谱的偏

振行为 6 图中的 "，# 和 $ 坐标分别对应于晶体的
［’’2］，［’’2］和［22’］6 从图中可以看出，!2 3!2

发光峰与带边 !2 发光峰的具有几乎完全相同的偏

振特性 6 图中高能端的一系列锐峰为 ,-./晶体纵
光学（78）声子的一阶，二阶和三阶拉曼散射峰 6 这
些拉曼峰在 $（"，#）1$ 偏振配置下是拉曼禁戒的 6
其中一阶拉曼峰的强度只有在 $（ #，#）1$ 偏振配
置下强度的 ’9(2左右 6 以前 :-$;4<等人在研究!掺
杂 ,-./样品的光致发光谱时［’2］，曾经把宽的荧光
峰指认为样品子带跃迁的拉曼散射，但电子拉曼散

射应该具有与 78声子类似的偏振特性，因此，图 ’

的偏振实验也进一步说明位于 ’+")! 45 处的宽峰
不是材料中来源于电子跃迁的拉曼散射，也不是一

般的拉曼峰，而是光致发光峰，它是来源于 ,-./
中自旋轨道偶合能级 !2 3!2 +

图 ! 半绝缘 ,-./晶体光致发光光谱的激发光能量依赖关系

（插图给出了带边 !2 和高于带边的 !2 3!2 能级发光峰积分强

度与激发强度之间的关系）

为了进一步研究带边以上 !2 3!2 能级的光学

特性，我们在 78 声子拉曼散射禁戒的偏振配置
$（"，#）1$下测量了 "2 =温度时各光致发光峰的
激发光强度依赖关系，结果显示于图 !中 6 入射到
样品上的激光功率从 2+2’ %>增加到 ’ %>的过程
中，!2 和 !2 3!2 发光峰的发光强度呈非线性增

加，但是，峰位并没有明显地发生变化（小于 ’
%45），这说明 ’ %>的激光功率在 "2 =下对样品的
热效应是可以忽略的 6 图 !的插图给出了 !2 和 !2

3!2 发光峰的积分强度与激发强度的依赖关系，

光谱积分强度与激发强度的关系画在双对数坐标

上 6 我们发现，!2 3!2 发光峰的积分强度（ %?7）与
激发强度（&）遵循形式为 %?7! &" 的指数律关系，
体现在双对数坐标上呈超线性关系，对应于 !2 和

!2 3!2 发光峰的斜率"分别为 ’+@(和 ’+@A，两者

都非常接近于 (+ 理论上可以知道［’’］，如果半导体
发光是激子发光，得到的"为 ’，如果是自由载流
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子发光，则!等于 !，而如果是杂质或者局域态跃
迁，!小于 "# 这说明 !$ %"$ 能级的发光与半导体

体材料带边发光一样，都是以自由载流子发光

为主 &

图 ’ 半绝缘 ()*+的 !$ 和 !$ %"$ 能级光致发光光谱的温度

依赖关系（实线和虚线分别给出了 ()*+晶体带边温度行为的理

论曲线以及蓝移了能量"$ 后的曲线）

半导体材料光致发光光谱的温度行为是半导体

材料非常重要的光学性质之一 & 图 ’给出了在 ,$ -
到 .$$ -范围内半绝缘 ()*+晶体 !$ 和 !$ %"$ 能

级发光峰位的温度依赖关系 & 从图上来看，随着温
度的升高，!$ 和 !$ %"$ 发光峰的能量都发生了红

移 & 当温度升高到 !$$ -以上时，!$ %"$ 能级的发

光峰非常弱，以至于不能精确地测定其发光峰位，

另外也由于随着温度升高，!$ 发光峰的半宽增加

很快，其较强（相对于 !$ %"$ 能级而言）的低能边

掩盖了 !$ %"$ 能级弱的发光峰 & 这些原因导致 !$

%"$ 发光峰在温度高于 !$$ -时很难被确定，因此
图上没有给出 !$ %"$ 高于 !$$ -的峰位能量 & 为
了比较，()*+晶体带边能量随温度（"）变化的理论
曲线［"!］

!$（"）/ !$（$）0
$&$$’1"!

!$’ % "

也被画在图 ’中（图中的实线）& 可以看出，我们所
测的半绝缘 ()*+晶体带边的温度行为与理论曲线
符合得非常好 & 把 ()*+晶体带边能量的理论曲线
蓝移"$ 能量以后（如图中虚线所示）发现，我们所

测的半绝缘 ()*+晶体 !$ %"$ 能级的温度行为与

()*+带边的理论曲线也符合得比较好 & 只是当温
度逐渐升高时，实验数据略低于理论曲线，这是由

于自旋轨道分裂能量"$ 也具有微弱的温度依赖关

系所致 &
从图 .和图 ’来看，半绝缘 ()*+的 !$ 和 !$ %

"$ 的激发强度和温度关系都基本相同，其缘故需

要从跃迁过程来说明 & 在 ()*+的 !$ %"$ 与带边

!$ 的跃迁过程中，!$ 的跃迁是从导带的#1 到价

带的#,，而 !$ %"$ 的跃迁是从导带的#1 到价带

的#2 # 这其中它们的电子都是来源于导带位置

#1
［".］&而实验结果表明它们的荧光性质基本相同 &
因此实验结果也能够说明 ()*+的 !$ 和 !$ %"$ 的

光学性质主要是由导带位置#1 来决定，或者说在

()*+ 中，主要是导带的性质决定了材料的光学
行为 &

’ # 结 论

总之，我们利用显微光致发光技术细致地研究

了半绝缘 ()*+材料高于 ()*+带边的能级的荧光特
性 & 实验发现在高于 ()*+带边 !$ 能级附近 $#.’,
34处的存在一个荧光发射峰 & 该峰被证实为价带
自旋轨道分裂能级 !$ %"$ 的非平衡荧光峰 & 研究
发现，!$ %"$ 能级的光致发光光谱与 ()*+晶体带
边发光具有相同的偏振特性，但却显著不同于声子

拉曼散射的偏振性质 & !$ %"$ 能级光致发光的光

谱积分强度与激发强度呈超线性关系，在双对数坐

标上的斜率为 "#52，非常接近 ()*+晶体带边发光
的相应斜率（"#5!）& 由光致发光谱测得的 !$ %"$

能级的温度行为比带边的温度行为基本上一致，这

是由于它们跃迁都是从同一导带位置#1 而来 # 它
们之间的差异在于 ()*+价带自旋轨道分裂能量"$

具有微弱的温度依赖关系 &

［"］ 6)73+8 9，(::8 ; "55’ # & $%%& & ’()* & !" ’225 ［!］ *+<=3+ > ? "52. +,-. & +/0 & #! ’",
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