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　 　 采用分子束外延技术生长ＧａＡｓ ／ ＡｌＡｓ三量子阱，并在中间的ＧａＡｓ阱中δ掺杂浅受主杂质Ｂｅ原子，制作出量子
限制受主远红外Ｔｅｒａｈｅｒｚ原型电致发光器件．实验上测量得到４． ５ Ｋ时器件的电致发光谱（ＥＬ）和电传输特性（ＩＶ曲
线）．在ＥＬ发射谱中清楚地观察到２２２ ｃｍ － １处宽的尖峰，这来源于Ｂｅ受主奇宇称激发态到其基态的辐射跃迁，而非
辐射弛豫过程则使发射谱的信号很弱．另外在ＩＶ曲线中０ ７２和１ ８６ Ｖ的位置出现两个共振隧道贯穿现象，分别对
应于中间δ掺杂量子阱受主能级１ｓ３ ／ ２（Γ６ ＋ Γ７）到左边非掺ＧａＡｓ量子阱中ＨＨ带，及右边非掺杂ＧａＡｓ量子阱中ＨＨ
重空穴带到中间掺杂ＧａＡｓ量子阱中Ｂｅ受主杂质原子奇宇称激发态２ｐ５ ／ ２（Γ６ ＋ Γ７）能级的共振隧穿．
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１ 引 言
太赫兹（ｔｅｒａｈｅｒｚ，ＴＨｚ）波是指频率在０． １—１０

ＴＨｚ（波长为３０００—３０ μｍ）范围内的电磁波，介于
微波和可见光之间，属于远红外波段． ＴＨｚ波由于其
瞬态性（飞秒）、宽带性、相干性和低能性等独特性
能，在通信（宽带通信）、雷达、电子对抗、电磁武器、
天文学、医学成像（无标记的基因检查和细胞水平
的成像）、无损检测和安全检查等领域有深远的影
响［１，２］．因此如何产生大功率、高能量、高效率且能
在室温下稳定运行的太赫兹辐射源成为人们关注
的焦点．目前产生ＴＨｚ波的方法有很多，比如利用
ＣＯ２ 激光器光学泵激制作而成的ＴＨｚ波气体激光
器、利用相干散射制成的自由电子激光器［３］和浅掺
杂的ｐ Ｇｅ激光器［４］等．但是这些激光有一些固有
的缺陷，如效率低、输出功率低、辐射源不连续可
调，或者需要低温冷却以保证激光条件等．

近年来，随着半导体薄膜生长技术的进步，精
确控制生长纳米级厚度的半导体薄膜已经成为现
实．因此，利用一定的半导体生长工艺或射频转换
技术如分子束外延（ＭＢＥ）或金属有机化学气相沉
积技术（ＭＯＣＶＤ）制备的量子结构成为人们关注的

焦点．这种结构制成的ＴＨｚ发光器是以量子限制半
导体结构中载流子在电场下的单极注入和子带间
的辐射跃迁为基础产生ＴＨｚ频率的辐射．例如太赫
兹量子阱光电探测器、远红外光电探测器、短波长
量子级联激光器等［５—１０］．在半导体量子阱中掺杂杂
质，通过选取不同的阱／垒宽度以及掺杂浓度和位
置，可以使其内部子带带间跃迁发射的频率在ＴＨｚ
范围内．近年来，Ｈａｒｒｉｓｏｎ 等［１１—１３］提出将金属铍
（Ｂｅ）原子δ掺杂到ＧａＡｓ ／ ＡｌＡｓ多量子阱的新型结
构，在ＧａＡｓ ／ ＡｌＡｓ量子阱中Ｂｅ受主杂质原子子带
间的光学跃迁频率在ＴＨｚ范围，并且不同阱宽频率
具有可调性［１４—１６］．因此，上述结构对ＴＨｚ远红外发
光器和探测器的制作极为有利［１７，１８］．

已经有研究报道了利用反射光谱
（ｐｈｏｔｏｒｅｆｌｅｃｔａｎｃｅ，简记为ＰＲ）和反射电学谱
（ｅｌｅｃｔｒｏｒｅｆｌｅｃｔａｎｃｅ，简记为ＣＥＲ）的方法研究Ｂｅ原
子δ掺杂到ＧａＡｓ ／ ＡｌＡｓ多量子阱结构的光学和电
子态性质［１９，２０］．从实验和理论上研究了ＧａＡｓ：Ｂｅ体
材料及掺杂量子阱结构的光致发光谱（ＰＬ谱），及
基于受主内部子带间跃迁的远红外吸收谱［２１，２２］，由
此了解结构内部的辐射复合机制．但是对外加电场
下量子阱子能带的光学跃迁和非平衡载流子的弛
豫过程研究甚少．本文首先介绍δ掺杂多量子阱



４期 刘　 静等：量子限制受主远红外电致发光器件的制备与测量 ２７２９　 　

ＴＨｚ远红外发光器件的结构和制备过程，然后测量
器件的电致发光谱（ＥＬ）和电传输特性（ＩＶ），并对
实验结果进行讨论．

２． 器件结构与制备
制备δ掺杂ＧａＡｓ ／ ＡｌＡｓ多量子阱远红外发光

器件之前，首先利用分子束外延（ＭＢＥ）设备生长用
于制备发光器件的样品，样品结构如图１所示．先在
半绝缘（１００）ＧａＡｓ衬底上生长一层厚度为３００ ｎｍ
的ｐ ＋ ＧａＡｓ：Ｂｅ缓冲层（即：在ＧａＡｓ体材料中均匀
掺杂受主Ｂｅ原子，掺杂的体密度为２ × １０１６ ｃｍ － ３），
该层为器件以后电注入载流子提供充足的空穴来
源，同时也避免金属接触时衬底对器件光学性质的
影响．然后在缓冲层上生长远红外发光器的主体部
分．在三个１０ ｎｍ的ＧａＡｓ量子阱层之间都夹杂着
两层５ ｎｍ ＡｌＡｓ势垒层．中间的量子阱与其两侧的
不同，在它的量子阱层中央δ掺杂着Ｂｅ受主杂质
单原子层，其掺杂面密度为５ × １０１０ ｃｍ － ２ ．两侧的两
个量子阱层中均未掺杂任何杂质．最后在最上面未
掺杂的ＧａＡｓ量子阱层上再生长一层厚度为２００ ｎｍ
的ｐ ＋ ＧａＡｓ：Ｂｅ盖帽层，用来连接金属电极，实现
Ｏｈｍ接触。样品的每层生长都在精确配比条件下
利用低温生长技术进行，并且量子阱界面无间断，
确保了Ｂｅ原子δ掺杂层的扩散可以被忽略［２３］．

图１　 远红外发光器件样品结构图

图２　 ＧａＡｓ ／ ＡｌＡｓ多量子阱电注入远红外原型发光器件
（ａ）横截面简图（单位／ μｍ），（ｂ）器件的实物图

其次，在超净化间中利用上述生长的量子阱样品，
制备δ掺杂ＧａＡｓ ／ ＡｌＡｓ多量子阱远红外原型发光
器．具体制作工艺过程如下：（１）分割，将ＭＢＥ设备
生长的阱圆片样品分割成小块样品；（２）脱脂，将分
割后的小块样品按次序先后用三氯乙烯、丙酮、甲
醇进行超声清洗，之后在去离子水中冲洗，冲洗完
后用Ｎ２ 气吹干，放入样品盒；（３）刻蚀出圆台
（ｍｅｓａ），在室温下利用光刻方法，在样品上定义一
个半径为２５０ μｍ的圆面积，之后将其放在由磷酸、
双氧水和去离子水的混合溶液（Ｈ３ＰＯ４ ∶ Ｈ２Ｏ２ ∶ Ｈ２Ｏ
＝ ３∶ １∶ ５０）中进行腐蚀，样品被腐蚀的速度为每秒２
ｎｍ，腐蚀出的圆台高度为３９０ ｎｍ，如图２（ａ）所示；
（４）制备底部电极，在室温下利用光刻方法，定义出
底部电极的位置、形状和面积大小，要镀电极部分
的表面被暴露出来，其他部分均被光刻胶覆盖，然
后利用磁控溅射镀膜设备，在被腐蚀的ｐ ＋ ＧａＡｓ：Ｂｅ
缓冲层表面上溅射Ｃｒ ／ Ａｕ金属层作为ｐ型接触的
正电极；（５）制备圆台顶部电极，在室温下利用光刻
方法，在圆台的顶部定义出电极位置和面积大小，
在溅射Ｃｒ ／ Ａｕ电极之前，先用盐酸水溶液（ＨＣｌ ∶
Ｈ２Ｏ ＝ １∶ １）去除已暴露出的待镀电极表面上的氧化
层，其余部分均被光刻胶覆盖，盐酸水溶液无法腐
蚀；（６）电极接触金属化，为了使电极接触成为Ｏｈｍ
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接触，对已镀好电极的器件在Ｎ２ 气的保护下进行
退火，退火温度１５０ ℃，退火时间为２ ｈ；（７）焊线，
利用超声焊线设备对器件上电极进行焊接引线．制
作出δ掺杂ＧａＡｓ ／ ＡｌＡｓ多量子阱电注入远红外ＴＨｚ
原型发光器件，如图２（ｂ）所示．

３． 器件的测量与讨论

３ ． １ 电致发光光谱
上述制备器件的电致发光谱通过一台改进过

的红外Ｆｏｕｒｉｅｒ光谱仪测得．首先设计制作了一个由
液Ｈｅ冷却的低温光学杜瓦，杜瓦的窗口由聚乙烯
材料制成．被测量的δ掺杂ＧａＡｓ ／ ＡｌＡｓ多量子阱远
红外发光器放入并固定在光学杜瓦中，杜瓦的内腔
被抽成真空．通过光学杜瓦接线柱，在发光器件的
两端施加一个５００ ｋＨｚ的低频方形脉冲偏压，其目
的是在器件的测量过程中最大限度地减少对器件
的加热．从器件发出来的光，透过杜瓦的窗口，入射
到一个离轴（ｏｆｆａｘｉｓ）９０°的抛物面的反射镜上，经抛
物面镜面反射后以平行光束进入Ｆｏｕｒｉｅｒ变换光谱
仪． Ｆｏｕｒｉｅｒ光谱仪和抛物面反射镜部分都处在一个
被抽成真空的密封金属箱中，以防水蒸气的吸收对
测量光谱的影响．在Ｆｏｕｒｉｅｒ变换光谱仪中，所用的
分束片是多层宽带分束片，探测器是由液Ｈｅ冷却
的Ｓｉ电热辐射探测器（ｂｏｌｏｍｅｔｅｒ），其光谱探测范围
是５０—４００ ｃｍ － １ ．图３给出了在４． ５ Ｋ低温下，所加
偏压为２． ０ Ｖ时器件的电致发光光谱．

图３　 在Ｔ ＝ ４． ５ Ｋ，Ｖ ＝ ２． ０ Ｖ偏压下，器件的电致发光谱

　 　 从图３中可以清楚地看到在２２２ ｃｍ － １处有一
个宽而弱的肩峰，这个电致发光峰位置恰与文献
［２４］中所报道的量子阱宽为１０ ｎｍ ＧａＡｓ ／ ＡｌＡｓ多量
子阱中央δ掺杂Ｂｅ杂质受主的远红外吸收谱中类
Ｄ吸收峰的位置一致，并且它们都是宽的肩峰．因
此，我们断定这个电致发光峰在电场作用下，来自
掺杂在ＧａＡｓ ／ ＡｌＡｓ量子阱中Ｂｅ受主奇宇称激发态
２ｐ５ ／ ２（Γ６ ＋ Γ７ ）到其基态１ ｓ３ ／ ２ （Γ６ ＋ Γ７ ）之间的
跃迁．电致发光峰是一个宽峰，这是由于δ掺杂在
量子阱中央的Ｂｅ受主原子层在量子阱中央周围的
扩散而造成的．一般说来，掺杂在量子阱中的施主
或受主在量子阱中的掺杂位置不同，所受的量子阱
限制势作用也不相同．通常位于量子阱中央的施主
或受主所受到的量子阱限制效应最强，因此处于量
子阱中施主或受主的能级结构的分裂情况不仅与
量子阱宽度有关，也与施主或受主处在量子阱中的
位置有关【２５】．所以在电致发光的谱线中所观察到宽
的发光峰，实际上是扩散在量子阱中央周围的所有
受主各自从激发态２ ｐ５ ／ ２ （Γ６ ＋ Γ７ ）到基态
１ｓ３ ／ ２（Γ６ ＋ Γ７）跃迁的集体贡献结果．在对ＧａＡｓ ／
ＡｌｘＧａ１ － ｘＡｓ多量子阱中Ｂｅ受主掺杂样品的远红外
吸收光谱和透射光谱的测量中［２６，２７］，没有观察到来
自多量子阱中导带子能级之间的跃迁吸收峰．在对
ＧａＡｓ ／ ＡｌＡｓ多量子阱中央Ｂｅ受主δ掺杂样品的ＰＬ
谱的测量中［１４］，清楚地看到了７９４ ｎｍ处重自由激
子的复合发光峰（ＸＣＢ１ＨＨ１），但这超出了远红外发光
器件的ＥＬ谱范围．除了掺杂受主Ｂｅ外，在施加２ Ｖ
电压下还没有观察到来自多量子阱中导带子能级
间的跃迁对ＥＬ谱的明显影响．除此之外，实验测量
的电致发射谱的信号很弱，这可能有两个原因．其
一，在器件的制备过程中由于要进行化学腐蚀过
程，可能使器件的表面和侧面变得非常粗糙，器件
发出的部分光被散射掉而未被抛物镜面收集进入
光谱仪．其二，由于在器件的制备过程中造成了过
多缺陷，使一些处于Ｂｅ 受主激发态２ ｐ５ ／ ２ （Γ６
＋ Γ７ ）上的空穴没有通过辐射跃迁到达１ ｓ３ ／ ２ （Γ６
＋ Γ７ ）基态，而是通过非辐射弛豫过程到了基态，
降低了器件的发光效率．
３ ． ２ 电流电压曲线测量

将被测量的红外发光器件放入由液氦冷却的
光学杜瓦中，通过ＨＰ４１５６Ａ半导体参数分析仪器，
在恒定电压操作模式下，对发光器件在４． ５ Ｋ低温
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下进行电流电压特征曲线测量，其实验测量结果如
图４（ａ）所示．

从图４（ａ）中可以清楚地看到，随着施加偏压的
增加，在０． ６ Ｖ之前器件电流不变，几乎为零．但
０ ６ Ｖ之后随施加偏压的进一步增加，器件电流开
始曲线上升，并且分别在０． ７２ Ｖ和１． ８６ Ｖ两处出
现了隧道共振贯穿现象．即随着施加偏压的进一步
增大电流突然下降，出现负微分电阻效应（ＮＤＲ现
象［２８］）．我们认为０． ７２ Ｖ处的ＮＤＲ现象归因于器
件样品中δ掺杂受主中间量子阱中，受主１ ｓ３ ／ ２ （Γ６
＋ Γ７ ）基态与相邻左边未掺杂量子阱中重空穴带
ＨＨ之间的共振跃迁．对器件施加直流偏压，此时电
场方向平行于多量子阱的生长方向，在外电场势的
作用下ＧａＡｓ ／ ＡｌＡｓ多量子阱系统价带结构发生倾
斜，如图４（ｂ）所示．在施加偏压为０． ７２ Ｖ时，左边
未掺杂ＧａＡｓ量子阱中ＨＨ重空穴带与中间δ掺杂
量子阱的受主１ｓ能级在能量上发生了对齐，满足了
两能带之间发生共振隧穿的条件．对于在１． ８６ Ｖ处
发生的第二个负微分电阻现象，我们认为它源于右
边未掺杂ＧａＡｓ量子阱中ＨＨ带上的空穴对中间δ
掺杂ＧａＡｓ量子阱中Ｂｅ受主２ ｐ５ ／ ２（Γ６ ＋ Γ７ ）激发
态能级的空穴共振隧穿注入．随着施加偏压的继续
增大，量子阱系统的价带更加倾斜，当偏压增大到
１． ８６ Ｖ时，右边非掺杂ＧａＡｓ量子阱中基态ＨＨ与
中间δ掺杂量子阱中受主的２ ｐ５ ／ ２ （Γ６ ＋ Γ７ ）激发
态在能量上满足了产生共振隧穿的条件，ＨＨ上的
空穴载流子通过隧穿注入到受主２ ｐ５ ／ ２（Γ６ ＋ Γ７）
激发态上．然而隧穿到δ掺杂ＧａＡｓ量子阱中受主
２ ｐ５ ／ ２ （Γ６ ＋ Γ７ ）激发态上的空穴载流子，由于处
于受主激发态上不够稳定，所以一部分空穴载流子
将通过辐射跃迁到受主１ ｓ３ ／ ２ （Γ６ ＋ Γ７ ）基态上，
同时发出上述电致发光谱中所测量到的受主远红
外光；另一部分空穴载流子，由于在器件制备过程
中可能导致一些缺陷的出现和量子阱中折叠声学
声子的存在［２６］，将通过一些非辐射弛豫过程到达
１ ｓ３ ／ ２ （Γ６ ＋ Γ７ ）基态上，因此降低了量子器件的
发光效率．这也是以后改善与提高器件发光效率
　 　 　

应该注意的问题．

图４　 三量子阱原型远红外发光器件　 （ａ）温度４． ５ Ｋ时器件的
ＩＶ关系曲线，（ｂ）加偏压后电注入该器件的价带简图

４． 结　 论
我们采用ＭＢＥ技术生长ＧａＡｓ ／ ＡｌＡｓ三量子阱，

并在中间的ＧａＡｓ阱中δ掺杂浅受主杂质Ｂｅ原子，
通过分割、脱脂、刻蚀、电极金属化及退火等工艺过
程制作出量子限制受主杂质远红外ＴＨｚ电致发光
器件．实验测量了４． ５ Ｋ低温下器件的电致发光谱
和ＩＶ关系曲线，观察到了受主２ ｐ５ ／ ２ （Γ６ ＋ Γ７ ）
激发态到１ ｓ３ ／ ２ （Γ６ ＋ Γ７ ）基态电致发光信号．分
析了影响器件发光效率的部分因素，为今后进一步
改善和提高器件的发光效率提供了可靠的理论
依据． 　
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