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混晶的光学声子
、

等离

子体激元和 �� 声子一等离子体激元祸合模

陆 卫 叶红娟 陶凤翔 沈学础
�中国科学院上海技术物理研究所红外物理开放实验室�

方志烈 劳浦东
�复 旦 大 学�

����年 �月 ��日收到

提 要

在 ��一���“ �一 ’
波数和 �

�

�一����温度范围内研究了不同组份液相外延
�
型 ����

，一
矛

二

样品的红外反射谱
�

对反射谱进行了鹰谐振子拟合与 �一� 关系计算
�

从而获得了有关描 述

����
�一

少
二

样品的光学声子模
、

等离子体激元
、
�� 声子

一

等离子体激元藕合模的重要物理参量

及红外光学常数信息
�

基于这些计算结果
，
提出了双导带谷并计及与 �能谷相联系的施主能级

模型
，
用它解释等离子体激元频率和实验观察的三支主要的祸合模的温度变化规律

。

一
、

引 言

������ 二

�
二

混晶是一种在半导体发光
，
激光及超晶格研究和应用中有重大价值凸半

导体材料
�

随着其组份从 二 一 。 变化到� � ��
，

其禁带宽度逐步变宽
，
在

� � �
�

�� 附

近从类 ����
的直接禁带转变为类 ��� 两间接禁带

�

�能谷与 � 能谷上的电子行为可

以有明显的差异
，
��� 并且

� 型掺杂时不同导带谷处都可有与之相关的杂质能级存在
〔�� �

现

有研究还表明 ���
�。 二

�
二

混晶光学声子主要反映为由类 ����
和类 ��� 光孚声子 构

成的双横行为
，
详细研究还揭示了光学声子行为的精细结构

，

并已由 ������
�
等人 〔�，用

�� 个振子坐标的等位移模型作了初步解释
�

当极性半导体中存在大量自由载流子时
，

自由载流子行为主要决定于其集合运动模

式 ����
�����

，

如果这种振荡模频率与材料纵光学声子频率相近
，
则与纵光学 ����声

子强烈互作用而形成新的藕合模 【‘ 一 ‘�� 对 ��
二

��卜
二
����

一，，
和 ���一 �

��
�

�����
一��� 这些光学

声子具有双模行为的混晶半导体的研究表明藕合模有三支
�

但对于 �����一 二
�
二

中藕 合

模行为至今未见详细报道
，

尽管这一材料有重要理论和应用价值
�

本文研究 �����一
二

�
二

混晶的光学声子模
、

等离子体激元和 �� 声子
一

等离子体激元藕

合模的行为
，
尤其是必须同时考虑光学声子双模行为和不同类型导带能谷中电子分布情

况下的揭合模行为仁
�

���咖 在关于 ���一 二

��
二

��
�

混晶的祸合模研究中也遇到了类似间

题
，
但由于其样品状况和实验条件的限制未能对此深人讨论� 本文在 钓‘ �����

一，
波数
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和 �
�

�一���� 温度范围内测量了不同组份的 ��
��卜

二
�

二

混晶的红外一远红外反射谱
�

获

得了上面提到的复杂的祸合行为的温度
、

组份依赖关系
，
从而提供了较确切的判定它们物

理属性的实验依据
。

二
、

实 验

实验采用的 ������ 二�
二

样品是用液相外延方法生长的
�

在高掺 ��
��� ������

一，
�

的
�一����

衬底上外延一层组份连续从
二 一 � 变到

二 � ��� 的过渡层
，
然后生长一层

厚度约 ��那� 的用于测量的外延层
�

其组份为
二 � ����� 和 �

�

��
，

掺 �。
浓度约 �尹一

��
，���一��

用 ���
一������ 真空型傅里叶光谱仪对样品进行红外

、

远红外反射光谱测量
�

和应

用可见光激发的 ����� 散射研究不同
，
红外光在样品中的人射深度远大于反型层厚度

，

实验结果反映了高掺杂外延层的电子行为和晶格振动行为及其祸合
，

而不必象 ���二 光

谱那样必须考虑表面反型层的影响���
�。 为提高反射谱的信噪比

，

在 ��一���
��一主

范围使

用了 ��
掺 � 。 测辐射热计探测器

，
而更高波数范围 ���一�����

一，
则采用 ���探 测 器

�

样品置于带光学窗口杜瓦瓶的可变温样品架上
�

光的平均人射角为 ，“ �

有关实验装置的

更详细描述已在别处报道山�� 反射谱的分辨率为 ���一

��

三
、

结 果

�
。

反射光谱

典型的远红外实验反射光谱如图 �至图 �所示
，
它们由单调变化的表观自由载流子

吸收区
、

具有丰富结构的声子吸收带和由光学介电常数决定的平坦区域三部分组成
�

丫丫
、

砂﹀产叱

产
�

�

咬之��

︵伙︶曳

波数 《助
一

�� 波数《助
一
��

图 � ������，�� �� � 。 �

���样品红外反射谱

曲线 �， �， �， �分别表示温度为 �
�

�， ��， ���，

���� 时的谱� � 为实脸值�实线为用脱谐振于

模型拟合获得的理沦曲线

��

角
��，�，

�� 二 。 �

���� 样品红外反射谱
�，�，�分别表示温度为 �

。
�， ���， ���� 时的

� 为实验值�实线为用解谐振子棋型拟合获

得的理论曲线

��线�

图曲谱
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��
，一次

二

混晶的光学声子
、

等离子体激元和 �� 声子
一

等离子体激元藕合模

� � �
�

��� 和
� � ���� 样品反射光谱的单调变化区是在 ��一�����

一 ‘
波数范围

，
由

图�
，

图 �给出
，

其中的表观等离子振荡边和反射谷位置随温度上升有明显的红移
，
这反映

了等离子体激元频率 。 �

的下降
�

同时反射谷处 ���
。
值也随温度升高而增大

，
表观等离

子振荡边也变得平坦了
，
这反映了自由载流子 。 ，

�饮�火

弛豫的增大
�

� � �
·

��� 和
� � ���� 样品反射光谱的

富有结构的反射带位于 ���一���
��一 ‘

波数范

围
，

由图 �给出
�

低波数带对应类 ����
声子

反射带
，
高波数带则对应类�

�� 声子反射带
�

后

者比前者更富有结构
�

由于非谐效应影响
，
高

温谱与低温谱相比
，
高温时峰的位置略有红移

，

类 ���带结构也变得较不明显了
�

在反射带频

率范围内
，
样品强烈地吸收红外光

，
因而不必

考虑后表面
，
即 �泊����

���� 界面反射的影

响
�

但在 �����
一，
以上的高波数区域

，
不能忽

略界面多次反射效应
�

这也是下面讨论的拟合

反射谱在这一区域总低于实验 光 谱 的 主 要 原

因
�

比较图 �
，
�所示的结果表明

， � � ���� 样

破数�助
一，�

图 � ����卜
��二

�
� 一 。 �

���样品红外反射谱 曲

线�，�分别表示温度为 �
�

�， ���� 时的谱� � 为实

验值�实线为用膺谐振子模型拟合获得的理论曲线

品的表观等离子反射带随温度变化更敏感
，

这是由于这种组份情况下
，
�与 � 能谷能量相

近
，
双能谷效应明显的缘故

，

同时图 �表明
� 一 ���� 情况下类 ��� 带的结构随温度也

有显著变化
�

�
。

反射谱的质谐振子拟合和 �
一
� 关系计算

用腰谐振子拟合计算或 �一� 关系计算
，
可以从红外反射谱获得晶体光学 声子 参量

、

等离子体激元的频率及弛豫常数等重要物理量和全部宏观光学常数 〔，，�’� �

用鹰谐振子模型拟合实验反射光谱时
，
可将样品反射比表为折射率�与消光系数 �

的函数

� � ��付 一 ��
�
一 ��

����� � ��
�
� ��

�
�

���

而�和 �则通过下式与设定振子行为相联系�

�� � ���
，
一 。 。 � 习 �，。 牛

。 ，��。 牛
。 ，一 。 ，

一 ，’��。 ，。 �� �，，，

�� �

���

式中等号右端第一项 ‘ 包括全部带间跃迁对介电函数的贡献 ，
对于 ��

��
�一 二

�
二 ，

我们取
‘ 。 �，�� ����

����
·

��一
�
�� 。 。 ��

���
·
� ，

在此 �。 ����
�
�� ��

�

�
， ����

���� �
�

��

第二项为全部晶格振动的贡献
，
它由振子频率 。 ���、

强度 凡及弛豫参数 介
。 ，
描述 � ‘ ，，

描述自由载流子吸收
�

在同时存在两种自由载流子吸收过程时
，
可近似地用两个 ��

��
。

项的线性叠加描述
“ 习

‘ ，，� 一 。 么
�

��
〔。 �。 � �丫���一 。 委

、
��。 �。 � �下���

，
���
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在此 螂
�
和 。 衅 分别为 �能谷与 �能谷上自由载流子集合运动的等离子体激元频率�丫�

，

丫� 为其动量弛豫�。 巧 定义为

。 二�� �，，������。 �
二
�。 产� �一 �

，
�

，
���

�尹
， ，�分别为相应谷中自由载流子的有效质量和浓度

�

若 。 二
�
�。 二

�
� �

，
作为一种较好

的近似可使用单项 ��
��

�
项来取代 ��� 式

，

并令
。 ，，� 一 。 二��。 �。 � �了，

��
，

���

在此 磷 � ，�二
�
� ��耘

�

���

应用���
，
���

，

�，�式调节振子参量使���式给出的理论反射谱与实验反射谱的方差

” 一
六馨

�“ 矛，

一
“ 了

，��·，’ ���

最小
，
即可获得各种模式的行为参量

�

这样的拟合曲线如图 �至图 �中实线所示
�

拟合

所得各模式的特征参量由表 �
，

表 �给出
�

综合实验和拟合计算误差
，

估计表中给出的振

子强度
、

线宽参数的误差为 �务左右
，

但关于振子频率的精度主要决定于仪器的频率精度

表 � 鹰谐振子拟合计算和 �一� 关系计算获得的 ������
‘ ” �，� �� 。

样品声子模参数�表中频率与弛豫

参数的单位均为
��一 ，�角标�表示该参量由 �一� 计算获得

，
其余均由鹰谐振子拟合计算获得�

模模性质质 …专篡之之
�

。
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���
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���
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。。 �
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��
���

�
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�，， �
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。

�夕夕

模模模模 ��� �
。

��� �
。

��� �
。

��� �
。

���

了了了了了了了了了

����� ������ ���
。
��� ���

�

�
���

���
，
��� ���

。
���

。。。 荃
。。 ���

。

��� ���
。
��� ���

。

��� ���
。

���

������� �
。

���� �
。

���� �
。

���� �
。

����

丫丫丫丫 ��
。
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。
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。
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。

���

����� 仍���� ���
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。

���
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‘
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�

��� ���
。

���
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���� �
。
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。

���� �
。

����

丫丫丫丫 �
，
��� �

。

��� �
。

��� �
。

���

�����
�

臼���� ���
。

��� ��多
。
��� ���

。

��� ���
。
���

气气 ���

。 札
‘‘

��息
。

��� ���
。

��� 洲洲 ���
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���
名名名
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�
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��
�

���

�
。
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�

�
�

����
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等离 子体激元和 ��

��

��
��少

，

混晶的光学声子
、

声子
一

等离子体激元祸合模 ���

表 � 腰谐振子拟合计算和 � 一� 关系计算获得的 �����一 二�二

�
� 二 。 �

�� ，。 �

����样品的等离

子体激元及其祸合模的各种参数 �表中频率及弛豫参数的单位均为
��一 ’� 角标 �表示该参量由

�一� 计算获得
，
其余均由鹰谐振子拟合计算获得�

模模 性 质质 组份份 公 � �
。

����� � � �
。
����

������
一�

温度 ������ �
。

��� ����� ����� ����� �
。

��� ���� ����� �����

参参参量名稼
、

��������������������
等等离子体激元元 的��� ���

。

��� ���
。

��� ���
。

��� ���
。

��� ���
。

��� ���
。

��� ，

��������������������� ��
。

��� ��
。

��� ��
。

��� ��
。

��� ��
。

��� ��
。

�������

祸祸祸 。 岛
��� ���

。
��� ���

。

��� ���
。

��� ���
。

��� ���
。

��� ���
。

��� ���
。
��� ���

。

���

之之‘‘ 田昆
��� ���

。

��� ���
。

��� ���
。
��� ���

。

��� ���
。
��� ���

。

��� ���
。

��� ���
。

���

口口口 。 品
，， ���

。

��� ���
。

��� �多�
。

��� ���
。

��� ���
。

��� ���
。
��� ���

。

��� ���
。

���

纵纵纵 臼昆
。。 ���

。

��� ���
。

��� ���
。

��� ���
。

��� ���
。

��� ���
。

��� ���
。
��� ���

。

���

模模模 。 昆
，， ���

。

��� ���
。

��� ���
。

��� ���
。

�����������

光光频介电常数数 ���� ��
。

��� �
。

����

和反射谱的相对变化
，
因而误差小于 �

�

�外
�

用 �一� 关系可从功率反射谱获得位相谱

“���卜号��
�〔‘· ��切” 一 ‘· �‘功，，‘〔口�

一
” ，，‘ 田 ’ ·

‘�，

然后应用菲涅耳公式求得材料的介电函数谱
�

图 �给出关于 ����，一 二

�
二

�
� � �

·

����样

品的计算结果
。

图中还给出了振子拟合运算获得的介电函数谱
�

从 �’’ �。 �与 �一 ��的
”

谱的峰位可分别读得 �� 声子模的频率 。 ��� 与 �� 声子
一

等离子体激元藕合模的频率

沃浪
全、

���
》 、

︵宁后︶才

��� 》
��

�

昭气﹄��之���月���‘︸，。︸胡

���

��� 波数
����

�� ���

����
���

图 斗 ����卜
二�二 ，

�
� ‘ �

·

����样品在 � 二 �
·
��

时的介电函数谱 实线
、
点划线分别表示用�

一�关系

算得的 ����若�
， ���一 ��若�谱� � ， � 分别表 示

用腰谐振子拟合算得的 ���动
， ���一 ��动 谱

图 � ����‘一 二�二

�
� 二 �

·

���， �
�

���样品等离子

体激元频率 。 �
随温度 �变化的曲线 △ ， 十 分

别对应 � 二 �
�

���， �
�

�� 样品的实验值�实线为用

双谷且考虑 �能谷下施主能级模型算得的相应理论

曲线�虚线为用简单双谷模型算得的相应理论曲线
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。 ���
�

�’’ �司 峰的半宽还与相应模的弛豫 介�� 相关
，
每个峰所含的面积则对应着该模

的振子强度 ��
�

但鉴于本文所示色散谱中很多峰相互交叠在一起
，
较难判定某一特定振

动模相应峰的面积与线宽
�

因此我们仅从谱中提取模频率信息并列于表 �和表 �中
�

用

这种方法估计振动模特性参数的误差和拟合计算相近
�

图 �表明
，
�一� 关系计算和拟合运算获得的介电函数谱大体上一致

，
只是 �一� 关

系算得的光学常数在富于结构的类 ��� ��
，
�� 声子带处较振子拟合计算结果平滑

些
。

图 �及表 �
、

表 �更明白地给出了反射谱中包含的诸振子的信息
�

其中关于光学声子

模的结果和 �����盯 等人���获得的结果相似
�

但对二块样品
，
尤其是含杂质 �� 浓度高的

二 � �
�

�� 样品在低温下出现一位于 ���一�����
一几

处尖锐的高频模
，
且该模在温度大于

���� 时消失
，
它的频率比类 ��� �� 模频率小约 ����

一，�
综合这些特征并与 ��

�
�������

在 ��� 中观察到的 ��
杂质引起的局域纵光学声子特征比较

，
我们认为这一模式是 �。

杂质在 �����一�
二

中引起的局域纵光学声子
�

但
�一�

�

��� 样品
，
与等离子体激元相应

的自由载流子弛豫随温度升高增加缓慢
，

对 � � ���� 样品则明显增大
�

它们的等离子

振荡频率随温度的变化除列表外还更清楚地示于图 ，中
。

四
、

讨 论

�
�

�一
�����

�

尹
二

的自由载流子等离子体激元

图 � 给出的不同组份 �����一�
二

样品的等离子体激元频 率 和 温 度依赖 关系是

��
��卜

二
�
二

导带双能谷效应的结果
�

传导电子在两个能谷上的分布随温度而变 化
�

这一

方面是由于分布函数的效应
，
同时也是由于不同能谷的带边缘有不同温度系数所致

�

处

于 �能谷上的传导电子由于大的有效质量对等离子振荡的贡献比 �能谷电子小得多
，

从

而导致实验观察到的等离子振荡频率随温度而变化
�

利用���一���式
，
并按多谷能带情况

下载流子分布的典型公式
，
估计不同温度下 �谷和 �谷上的电子浓度

，
可导出等离子体激

元频率随温度变化的理论值
�

图 �中虚线给出用这种方法计算的
二������ 和 �

�

�� 样品

的等离子体激元频率随温度的变化规律
�

获得这两条曲线时
，
我们将二能谷间能量差作

为调节参数以获得最佳拟合并由此推断 △����值 �

这种拟合�图 ��表明
，
计算结果 大

致给出了混晶等离子振荡频率随温度变化的规律
，
但仍不令人满意

�

根据 �������等人 〔��

对 �����一
二

�
二

杂质状态的研究
，

对本文实验采用的掺 ��
样品在 �能谷下 约 �

�

��
�� 处

存在与这种能谷相联系的施主能级
�

如果令
。 �， ，�， ，�

分别表示 �能谷
，
�能谷与 �能谷

下施主能级上电子数
，
则总电子数

� � ” ，
� ” � � 飞 � ��

，
��。 �，�十 �

‘ �
��。 �，一 △�����友���

� ��
���� �

�

�
�����△����一 ��

一 �，��友
。 ���

，
���

其中 △����� △���� � �� 为温度 �下 �能谷与 �能谷间的能量间距
，
��
为施主杂

质相对�能谷的位置
�

其它参数由下列各式表示
�

从
�

一 ���，�声交
。 ���

，
�加

，
�。 � ����，�璧左

����
，
�功

，
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等离子体激元和 ��

���‘ �少
二

混晶的光学声子
、

声子
一

等离子体激元祸合模

���与呱���峋崛

������︵
�，
后︸百�

︵��任。︶

二二彗轰云六二一
二芍产

�

日
习

。 ， 州乞蕊���
一��

� ��� ���

甲瓦 。 ，
的�

�助
一

��

图 � ����卜
二�二 �

� 二 �
�

����样品
， ��

声子
一

等离子体激元祸合模频率随自由载流

子浓度的变化曲线 实线为� 二 �
�

��时用

腰谐振子参量算得的理论曲线� � 为实验

值� 一
·

一为无祸合的纵横频率

图 � ����卜
二�二 �

� “ 。 �

拍�样品 �� 声子
一

等离子

体激元祸合模频率随自由载流子浓度的变化 曲线 实

线为 � 二 �
�

�� 时用腰谐振子参量算得的理论曲线�

△为实验值� � 为横模频率实验值� 一一 为无棍合

的纵模频率

一
“ ，“ ·�

，
��·�，，一
六�了

·“ ‘ ·“ ，� 一 �

一
，，·

给定 ��

及�即可求得每个温度下的
。 �
与

，，，

并由���和���式

及 。 奏� �，，，。 �
��羊

。 ��
二
�� �二���，

��全
���

，
� ����

计算等离子体激元频率及其随温度的变化
�

计算中若取 �
。
一 �便回到如上提到的双能

谷模型
�

计算结果如图 �中实线所示
，
这表明引人杂质能级更进一步改善了理论与实验

结果间的符合情况
�

由表 �
，
表 �可知

， � � �
�

��� 和
� 一 �������

��一 二

�
二

样品的自由载流子弛豫温度规

律是不同的
�

这个差异的原因是� ��� 自由载流子在不同能谷上分布状况随温度变化而

变化� ���处于不同能谷中的电子弛豫不同
�

对本文研究的样品
，
�能谷和�能谷上自由

载流子迁移率比 脚�补
， 》 ��

，
而对

� � �
·

��� 样品及低温下
� � �

�

�� 样 品
， 。 二��

。 二
二
� ��

， �，
主要由 丫�决定而仅随温度缓慢变化

�

而当� 能谷上自由载流子运动构成

的等离子体激元频率接近 �能谷的值时
，

根据���
，
���式采用单种等效载流子近似时

，

等效弛豫 了，
显著上升

�

对于
� � �

·

�� 样品
，
� � ���� 时

，

码
�
�。 畜

�
约为 ���

，
因 而

丫 、
对等效 丫，的贡献明显增大

，
从而使 了，

值随温度升高较快增加
�

至于在室温附近谷间

散射引起的 ���和 �� 的变化
，
用 ����� 等人����提出的理论估计小于 ���

一 ‘ ，
在此忽略

�

顺便指出
，
图 �和图 �表明的表观自由载流子吸收频段的反射光谱

， 二 � �
�

�� 样品
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��

一
��������甲��口���������，甲������归���，

一
��，��������

情况下的理论拟合曲线不如
二 � �

�

��� 样品那么好
，
这也是由于前者情况下不同能谷对

等离子体激元及其弛豫贡献较复杂的缘故
�

采用单种载流子近似是过于简单了
�

�
�

�� 声子
一

等离子体激元祸合模

由表 �
，

表 �和图 �可见
，
在本实验采用的样品组份范围内

，
��

��卜
二
�
二

�� 声子
一

等

离子体激元藕合模较强的有三支
，
它们的频率随温度的变化主要是由 。 ，

的温度效 应 引

起的
�

根据纵模频率处 百为零的一般特性
，
使用���

，
���式的 艺形式

，
求解 式。 �� � 可

得三支主要藕合模频率随 。 ，
的变化

�

为简单起见
，

并不失为一个较好的近似
，
具体求 解

中取 了， � �
�

计算时声子模参量取自 �’ ��
�

�� 时反射谱的振子拟合计算
�

对
�一�

�

��
，

�
�

���的 �����二�
二

计算结果如图 �和图 �所示
�

由图 �可见
，
对

� 一 �
�

��� 样品
，

等

离子体激元频率 。 ， � �����
一，，

很接近 ����
的 �� 模频率 ����

��一，
�

，

从而使二 模

彼此发生强藕合
�

但高频测类 ��� 横光学声子模的存在对类 ���� �� 模的抑制
，
使 其

特征不易有很强烈的变化
，

而低频支则反映出强藕合引起的显著频移
，
如图 �所示

�

对
� � ���� 样品

，

深低温时 。 ，
为 �����一 ‘ ，

仍未进人强祸合区
，
因而图 �所示实验结果范

围内
，
祸合模频率偏离无祸合模支还不多

�

五
、

结 论

通过对 � �
��

����
二 ，

�� 一 �
�

���， ����� 样品不同温度下红外反射谱的振子拟合计

算和 �一� 变换运算
，

观察到了光学声子模的多模行为
、
类 ��� 模的精细结构和等离子

体激元
一��声子藕合模

�

为解释自由载流子等离子体激元及其与纵光学声子祸合模的 行

为不仅需要考虑双导带谷的效应
，
还必须计及�能谷下杂质能级的存在

。

感谢褚君浩
、

林和
、
傅英和陆奋诸同志的有益讨论

，
康荔学和低温组同志在实验上的大力帮
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