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三元混晶四层系统的表面和界面声子极化激元∗

包锦 闫翠玲 闫祖威†

(内蒙古农业大学理学院, 呼和浩特 010018)

( 2013年 12月 26日收到; 2014年 2月 3日收到修改稿 )

运用改进的无规元素等位移模型和玻恩 -黄近似, 结合电磁场的麦克斯韦方程和边界条件, 研究了真
空/极性二元晶体薄膜/极性三元混晶薄膜/极性二元晶体衬底四层系统的表面和界面声子极化激元. 以
AlxGa1−xAs/GaAs和ZnxCd1−xSe/ZnSe为例, 获得了表面和界面声子极化激元模的色散关系以及表面模
和界面模的频率随混晶组分和薄膜厚度的变化关系. 结果表明, 三元混晶四层异质结系统中存在七支表面和
界面声子极化激元模,且这七支表面模和界面模的频率随混晶组分和薄膜厚度呈非线性变化, 三元混晶的 “单
模”和 “双模”性也在色散曲线中得到了很好的体现.
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1 引 言

位于介质表面和界面处的红外长波横光学声

子与太赫兹的电磁波耦合生成的表面和界面声子

极化激元具有独特的物理性质, 如只能沿着介质的
表面和界面传播, 且能够在介质的体声子极化激元
的禁带频率区间内传播, 在此区间内介质的介电函
数为负值, 所以其不仅在表面物理的基础理论研究
方面起着重要的作用, 而且在实验技术应用方面,
如在热光伏能量转换 [1]、高密度数据存储 [2]、相干

热辐射 [3]、光学传感器 [4]、红外显微镜 [5]等领域也

有着重要的应用. 因此, 表面和界面声子极化激元
在理论和实验两方面都得到了广泛的研究.

在实验方面, 人们通常使用拉曼散射和衰减
全反射方法研究表面和界面声子极化激元的性

质 [6,7]. 在理论方面, 准二维系统 (如异质结、量子
阱、超晶格系统) 的表面和界面声子极化激元得到
了广泛的研究 [8−11]. 龚志强等 [8]采用转移矩阵方

法研究了含结构缺陷层的两耦合半无限超晶格中

的局域界面声子极化激元性质. Ng等 [9]研究了生

长在碳化硅衬底上的GaN薄膜的表面和界面声子
极化激元特性. 最近, Ng 等 [10]又研究了纤锌矿结

构氧化锌/金刚石异质结系统的表面声子极化激元.
但是大多数的准二维系统都是由二元晶体构成的,
三元混晶异质结系统的表面和界面声子极化激元

的研究却很少. 由于三元混晶具有二元晶体所没有
的独特的物理性质, 如其有两套长波横、纵光学声
子, 且其频率随组分是连续变化的, 从而被广泛地
应用于异质结、量子阱、超晶格、量子线和量子点等

半导体低维系统, 是用于制造许多新型的电子器件
和光电器件的重要材料. 三元混晶独特的物理性质
将会导致三元混晶异质结系统的表面和界面声子

极化激元表现出完全不同于二元系统的特性. 因
此, 对三元混晶异质结系统的表面和界面声子极化
激元模的研究是很有必要的.

本文采用改进的无规元素等位移模型 [12]和玻

恩 -黄近似 [13], 运用电磁场的麦克斯韦方程和边界
条件研究三元混晶四层异质结系统的表面和界面

声子极化激元模及其能量随波矢、组分和薄膜厚度
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的变化关系, 并对结果进行了讨论.

2 理论模型

本文研究一个包含三元混晶薄膜材料的四

层异质结系统, 即真空/极性二元晶体薄膜/极
性三元混晶薄膜/极性二元半导体衬底, 极性
二元晶体薄膜和极性三元混晶薄膜分别位于

−d1 < z < 0和−(d1 + d1) < z < −d1区间内,
z > 0和 z < −(d1 + d1)区域分别为真空和极性二

元半导体衬底, 在系统的表面和界面处有波矢为

k∥的表面和界面声子极化激元传播. 我们选择波
矢k∥沿着x方向, 即kx = k∥, ky = 0. 只考虑有
横磁特征的表面和界面声子极化激元, 即其电场
E位于x-z平面内, 磁场H沿 y 轴. 采用Mills 和
Maradudin[14]提出的方法研究由三元混晶构成的

四层异质结系统的表面和界面声子极化激元. 电场
E可以写为

Eα = Eα(z) exp(ik∥x− iωt) (α = x, z), (1)

其中,

Ex(z) =



E(0) exp(−κ0z) (z > 0),

E(1) exp(κ1z) + E(2) exp(−κ1z) (−d1 < z < 0),

E(3) exp(κ2z) + E(4) exp(−κ2z) (−(d1 + d2) < z < −d1),

E(5) exp(κ1z) (z < −(d1 + d2)).

这里E(0), E(1), E(2), E(3), E(4), E(5)为电场振幅;
κ0, κ1, κ2分别为真空、极性二元晶体薄膜、极性三

元混晶薄膜的表面波和界面波的衰减常数, 其具体
表达式为

κ2
0 = k2∥ − ω2/c2, (2a)

κ2
i = k2∥ − εi(ω)ω

2/c2 (i = 1, 2). (2b)

为了确保电磁波离开表面和界面后的衰减, 这
些衰减常数都应为正的实数. 利用电磁场的边界条
件可得到四层异质结系统中表面和界面声子极化

激元的色散关系为(
1 +

κ1ε2
κ2ε1

)[(
1 +

κ0

κ1
ε1

)(
1 +

κ2ε1
κ1ε2

)
− exp(−2κ1d1)

(
1− κ0

κ1
ε1

)(
1− κ2ε1

κ1ε2

)]
+ exp(−2κ2d2)

(
1− κ1ε2

κ2ε1

)
×
[(

1 +
κ0

κ1
ε1

)(
1− κ2ε1

κ1ε2

)
− exp(−2κ1d1)

(
1− κ0

κ1
ε1

)(
1 +

κ2ε1
κ1ε2

)]
=0. (3)

二元晶体的介电函数 ε1(ω)为

ε1(ω) = ε∞
ω2 − ω2

LO
ω2 − ω2

TO
. (4)

三元混晶的介电函数 ε2(ω)可以通过采用改进的无

规元素等位移模型和描述三元混晶系统晶格振动

的类玻恩 -黄方程得到 [12,13].
描述三元混晶晶格振动的类玻恩 -黄方程为

Ẅ1 = b11W1 + b12W2 + b13E, (5)

Ẅ2 = b21W1 + b22W2 + b23E, (6)

P = b31W1 + b32W2 + b33E. (7)

在方程 (5)—(7)中, W1 = µ
1/2
1 s1, W2 = µ

1/2
2 s2,

其中, s1和 s2分别为A-C离子对和B-C离子对
的相对位移, µ1和µ2 为相对应的约化质量,
s1 = (uA − uC), s2 = (uB − uC), uA, uB和uC

分别为离子A, B和C的位移; E为宏观电场; P 为
极化矢量; bij (i, j = 1, 2, 3)为描述三元混晶的类
玻恩 -黄方程的动力学系数, 已由文献 [15, 16] 计算
出, 本文可直接使用该数值.

假设方程 (5)—(7)的解为

W ,P ,E ∝ exp[i(k · r − ωt)], (8)

其中ω和 k分别为极化激元的频率和波矢. 将方程
(8)代入到方程 (5)—(7)中, 可得到宏观电场E和

极化矢量P 之间的关系为

P =

{
b31

[
b23b12 − b13(b22 + ω2)

(b11 + ω2)(b22 + ω2)− b12b21

]
+ b32

[
b13b21 − b23(b11 + ω2)

(b11 + ω2)(b22 + ω2)− b12b21

]
+ b33

}
E. (9)
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三元混晶的介电常数为

ε2(ω) = 1 + χ(ω)/ε0. (10)

这里

χ(ω) =

{
b31

[
b23b12 − b13(b22 + ω2)

(b11 + ω2)(b22 + ω2)− b12b21

]
+ b32

[
b13b21 − b23(b11 + ω2)

(b11 + ω2)(b22 + ω2)− b12b21

]
+ b33

}
. (11)

由此可知表面和界面声子极化激元的频率不仅依

赖于二维波矢k∥, 而且还是三元混晶组分x以及极

性二元晶体薄膜厚度d1和极性三元混晶薄膜厚度

d2 的函数.

3 结果及讨论

为了理解三元混晶四层异质结系统的表面

和界面声子极化激元的性质, 我们以AlxGa1−x

As/GaAs 和ZnxCd1−xSe/ZnSe异质结系统为例,
数值计算了表面和界面声子极化激元模的色散关

系, 以及表面模和界面模的能量随混晶组分和薄膜
厚度的变化关系, 结果如图 1—图 3所示. 计算所
用的参数列于表 1—表 3 .

图 1给出了三元混晶异质结系统Al0.4Ga0.6
As/GaAs和Zn0.4Cd0.6Se/ZnSe的表面和界面声
子极化激元模的色散曲线. 这里波矢 k∥分别

以ωTGaAs/c 和ωTZnSe/c为单位, 其中, ωTGaAs和

ωTZnSe分别为二元晶体GaAs和ZnSe的长波横光
学声子的频率, c为光速. 由图 1可知:与三元混
晶双层薄膜和二元晶体异质结系统不同, 在三元
混晶异质结系统中有七支表面和界面声子极化

激元模, 这些表面模和界面模的频率支分别位于
二元晶体和三元混晶的三个体声子极化激元模

的禁带频率区间内; 对于不同的系统, 这些表面
模和界面模表现出了不同的色散特征. 这是由
于二元晶体和三元混晶的横、纵光学声子模频率

之间的大小关系不同引起的. 我们将二元晶体的
横、纵光学声子模的频率记为ωTO 和ωLO, 将三
元混晶的光学声子模的频率记为ω1T, ω1L, ω2T,
ω2L. 不失一般性, 我们假设ω1T < ω2T, 则这两
种系统的色散曲线被分为两种情况: 第一种是
ω1T < ω1L < ωTO < ωLO < ω2T < ω2L; 第二种是
ω1T < ω1L < ω2T < ωTO < ω2L < ωLO.

二元晶体和三元混晶体材料的横、纵光学声子

支的频率已被计算出, 将上述体声子模的频率列于
表 1和表 2 . 这里 ε0和 ε∞分别为二元材料的静态

介电常数和光学介电常数; m和M分别为二元材

料的电子有效质量和离子质量; a为晶格常数.
为了便于表述, 我们分别以数字 1—7来命名

这七支表面和界面声子极化激元模. 模 1为位于二
元晶体薄膜表面的声子极化激元模, 模 2—7为位
于系统界面处的声子极化激元模. 在大波矢极限
下, 这七支表面和界面声子极化激元模的频率趋于
相应的表面声子模和界面声子模的值, 这些频率值
由以下方程的解给出:

(ε1 + 1)(ε1 + ε2) = 0, (12)

即令方程 (3)中的波矢k∥ → ∞则可. 方程 (12)中
ε1 = −1的解为二元晶体薄膜表面光学声子模的频

率值ω1S, 界面光学声子模的频率值ω2S, ω3S, ω4S

则由方程 ε1 + ε2 = 0给出. 这里我们将计算得到的
表面和界面声子模的频率值列于表 3 .
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图 1 三元混晶异质结系统Al0.4Ga0.6As/GaAs和
Zn0.4Cd0.6Se/ZnSe的表面和界面声子极化激元的色
散曲线 d1 = d2 = 70 nm, 短划线和点线分别为相应
的二元混晶和三元晶体的体声子极化激元的色散曲线,
点划线为光在真空中的色散曲线. (a) 三元混晶异质
结系统Al0.4Ga0.6As/GaAs; (b) 三元混晶异质结系统
Zn0.4Cd0.6Se/ZnSe

异质结系统Al0.4Ga0.6As/GaAs的色散曲线
属于第一种情况, 其表面和界面声子极化激元的
色散曲线如图 1 (a)所示. 在小波矢时, 表面模 1
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及界面模 2, 3和界面模 4, 5及界面模 6, 7的频率
分别起始于GaAs和Al0.4Ga0.6As的体声子极化激
元模的频率值, 随着波矢的增大逐渐分别趋于表
面和界面光学声子模的频率值ω1S, ω2S, ω3S 和

ω4S. 其中模 1—3位于GaAs光学声子的频率区间
(ωTO—ωLO)内, 而模 4, 5 和模 6, 7则分别位于类
AlAs (ω2T—ω2L)和类GaAs (ω1T—ω1L)光学声子
的频率区间内.

表 1 数值计算中所用到的参数的取值

材料 ~ωTO/meV ~ωLO/meV ε0 ε∞ m M/a.u. a[19]/nm

AlAs[17] 44.88 50.09 10.06 8.16 0.150 26.99 74.92 0.5660

GaAs[17] 33.29 36.25 13.18 10.89 0.067 69.72 74.92 0.56419

ZnSe[18] 25.67 30.50 8.33 5.90 0.171 65.38 78.90 0.56680

CdSe[18] 21.52 26.56 9.30 6.10 0.130 112.4 78.90 0.59930

表 2 三元混晶Al0.4Ga0.6As和 Zn0.4Cd0.6Se系统的体光学声子的能量

材料 ~ω1T/meV ~ω1L/meV ~ω2T/meV ~ω2L/meV

Al0.4Ga0.6As 30.25 31.14 43.25 46.40

Zn0.4Cd0.6Se 18.55 19.01 24.12 28.61

表 3 三元混晶异质结系统Al0.4Ga0.6As/GaAs和 Zn0.4Cd0.6Se/ZnSe中表面和界面声子模的能量

材料 ~ω1S/meV ~ω2S/meV ~ω3S/meV ~ω4S/meV

Al0.4Ga0.6As/GaAs 36.01 34.78 44.92 30.56

Zn0.4Cd0.6Se/ZnSe 29.85 29.73 24.78 18.83

Zn0.4Cd0.6Se/ZnSe异质结系统的色散曲线则
属于第二种情况. 由图 1 (b)可知, 在波矢很小时,
表面模 1和界面模 4—7的频率值分别起始于二元
晶体和三元混晶的体极化激元模的频率, 而界面
模2 和界面模3则位于光在真空中的色散曲线的右
边. 界面模 2和界面模 3与光线的交叉点由下列方
程给出:(

1 +
κ1ε2
κ2ε1

)[(
1 +

κ2ε1
κ1ε2

)
− exp(−2κ1d1)

(
1− κ2ε1

κ1ε2

)]
+ exp(−2κ2d2)

(
1− κ1ε2

κ2ε1

)[(
1− κ2ε1

κ1ε2

)
− exp(−2κ1d1)

(
1 +

κ2ε1
κ1ε2

)]
= 0. (13)

由方程 (13)可以获得交叉点处的波数和频率
值, 界面模 2和界面模 3的波数、频率值分别为
1.0, 25.67 meV和 1.12, 28.75 meV. 其中模 1—3位
于ZnSe光学声子的频率区间 (ωTO—ωLO)内, 而
界面模 6和界面模 7位于类CdSe光学声子的频
率区间 (ω1T—ω1L)内, 界面模 4和界面模 5则位于

ω2T—ωTO 频率区间.
由于二元晶体和三元混晶的体声子极化

激元模的禁带宽度不同, 故这七条表面模和
界面模频率支并不是都能被很容易地测到.
Al0.4Ga0.6As/GaAs系 统 的 模 1—3和Zn0.4Cd0.6

Se/ZnSe 系统的模 1—3都处于二元晶体体模的
宽禁带内, 对GaAs而言, 其禁带宽度约为 3 meV,
ZnSe的禁带宽度大于 4.8 meV, 因此这六条频率支
都能很容易地被测到. 对于Al0.4Ga0.6As/GaAs系
统的其余四支界面模, 由于三元混晶Al0.4Ga0.6As
的两个体声子极化激元的禁带都很宽, 故其都能被
测得. 只是界面模 4和界面模 5位于混晶系统的类
AlAs体模的禁带中, 而界面模 6和界面模 7位于类
GaAs的体模禁带中. 类GaAs的体模禁带宽度大
约为 1.0 meV, 为类AlAs体模禁带宽度 (3.0 meV)
的 1/3, 故我们可以断定在Al0.4Ga0.6As/GaAs系
统中的界面模 4和界面模 5能被很容易地测到, 而
界面模6和界面模7的观测则稍微有点困难.

另一方面, 四层系统Zn0.4Cd0.6Se/ZnSe中的
Zn0.4Cd0.6Se是一个典型的 “单模”性混晶, ω2T—
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ωTO频率区间的宽度为 1.55 meV, 因此位于此禁带
中的界面模 4和界面模 5的频率能被测到. 但是位
于另一个很窄的, 宽度大约为 0.4 meV的禁带中的
界面模6和界面模7则不容易被测到.

为了说明三元混晶四层异质结系统中表面和

界面声子极化激元模对混晶组分的依赖关系, 我们
计算了二维波矢k∥ = 0.5 cm−1[20]时, 上述三元混
晶异质结系统中表面和界面声子极化激元的能量

随混晶组分的变化, 结果如图 2 (a)和 (b)所示. 在
Al0.4Ga0.6As/GaAs系统中, 位于三元混晶体声子
极化激元的上禁带内的两支界面极化激元模 (模 4
和模 5) 随着Al组分的增加非线性增大, 而位于下
禁带内的另两支界面极化激元模 (模 6和模 7) 以
及位于二元晶体GaAs体声子极化激元模禁带内的
另三支极化激元模 (模 1—3)则都随着Al组分的增
加而非线性减小. 对于Zn0.4Cd0.6Se/ZnSe 系统而
言, 位于三元混晶类ZnSe的体声子极化激元模禁
带 (ω2T—ω2L) 内的两支界面极化激元模 (模4和模
5), 以及位于ω2L—ωLO 频率区间的模 1—3都随着
Zn组分的增加而非线性增大, 而位于类CdSe禁带
(ω1T—ω1L)内的另两支界面极化激元模 (模6和模
7)则随着Zn组分的增加而非线性减小.
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图 2 k∥ = 0.5 cm−1时, 异质结系统Al0.4Ga0.6As/
GaAs和 Zn0.4Cd0.6Se/ZnSe中的表面和界面声子极化
激元模的频率随组分 x的变化 短划线和点线分别为相

应的二元声子模和三元混晶体材料的长波纵、横光学声子

模. (a)异质结系统Al0.4Ga0.6As/GaAs; (b) 异质结系
统 Zn0.4Cd0.6Se/ZnSe

三元混晶的 “单模”和 “双模”性也在图 2得到

了很好的说明. 图 2 (b)中Zn0.4Cd0.6Se/ZnSe 系统
的模 6和模 7与两条低频支体声子模几乎重合, 这
主要是因为Zn0.4Cd0.6Se属于 “单模性”混晶, 其低
频支体声子模的禁带非常小, 仅为 0.02 meV, 故
Zn0.4Cd0.6Se/ZnSe系统的模 6和模 7在实验上很
难被测得.

由色散关系 (3)式可知, 表面和界面声子极化
激元的频率不仅依赖于波矢和混晶组分, 而且薄膜
厚度 d 对表面和界面模的频率也有影响, 我们
计算了Al0.4Ga0.6As/GaAs和Zn0.4Cd0.6Se/ZnSe
系统中表面模和界面模的频率随薄膜厚度 d的

变化, 结果如图 3 (a)和 (b)所示.
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图 3 k∥ = 0.5 cm−1时, 异质结系统Al0.4Ga0.6As/
GaAs和 Zn0.4Cd0.6Se/ZnSe中的表面和界面声子极
化激元模的频率随薄膜厚度的变化 (a) 异质结系
统Al0.4Ga0.6As/GaAs; (b) 异质结系统 Zn0.4Cd0.6
Se/ZnSe

从图 3 (a)和 (b)可以看出, 在Al0.4Ga0.6As/
GaAs和Zn0.4Cd0.6Se/ZnSe系统中, 表面模 1以及
位于二元晶体体模禁带内的界面模 2以及位于三
元混晶体模禁带内的界面模 4和界面模 6的频率都
随着薄膜厚度的增加而逐渐减小, 而另外三支界面
模, 即位于二元晶体体模禁带内的界面模 3以及位
于三元混晶体模禁带内的界面模 5和界面模7的频
率都随着薄膜厚度的增加而逐渐增大.
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4 结 论

本文采用改进的无规元素等位移模型和玻

恩 -黄近似, 运用电磁场的麦克斯韦方程和边界条
件, 研究三元混晶四层异质结系统的表面和界面声
子极化激元, 计算并讨论了AlxGa1−xAs/GaAs和
ZnxCd1−xSe/ZnSe异质结系统的表面和界面声子
极化激元的频率随波矢、混晶组分以及薄膜厚度的

变化关系. 我们发现在三元混晶四层异质结构系统
中有七支极化激元模, 且其能量随混晶组分和薄膜
厚度的变化呈非线性变化. 而且混晶材料的 “单模”
和 “双模”性也在表面模和界面模的色散曲线中得
到了很好的体现.
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Surface and interface phonon-polaritons in four layer
systems consisting of polar ternary mixed crystals∗
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Abstract
Surface and interface phonon-polaritons in a four-layer (vacuum/polar binary crystal slab/polar ternary mixed

crystal slab/polar binary crystal substrate) system are investigated with the modified random-element-isodisplacement
model and the Born-Huang approximation, based on the Maxwell’s equations with the usual boundary conditions. The
numerical results of the surface and interface phonon-polariton frequencies as functions of the wave-vector, composition
x, and thickness of slab in the two four-layer systems, i.e., AlxGa1−xAs/GaAs and ZnxCd1−xSe/ZnSe, are obtained
and discussed. It is shown that there are seven branches of surface and interface phonon-polariton modes in the het-
erostructure systems, and that the frequencies of the surface and interface modes vary non-linearly with the composition
and thickness of slab. The “one mode” and “two mode” behaviors of the ternary mixed crystals are also shown in the
dispersion curves.
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