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摘   要：研制太赫兹量子级联激光器的核心是制备以 GaAs 为代表的量子阱超晶格，在制备

GaAs 为代表的量子阱超晶格过程中，需要解决 As 缺位等基础性物理问题。采用激光分子束外延技

术制备了 GaAs 外延薄膜，研究了实验参数对 GaAs 薄膜性能，特别是 As 缺位的影响。在线 RHEED

测试结果表明，GaAs 可以实现外延生长。原位 XPS 和 UPS 等测试研究结果表明，激光分子束外延

技术制备 GaAs 外延薄膜过程中存在 As 缺位问题，激光能量对 GaAs 薄膜中 As 含量具有明显的影

响，要获得理想成分比的 GaAs 外延薄膜，需要较高的脉冲激光能量(600 mJ)。  
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Research on As absence in GaAs epitaxial film 
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Abstract ： The research of THz Quantum Cascade Lasers(QCL) includes basic theory and 

applications，which shows great scientific and applicable values. It is the hotspot in THz fields and has 

been paid attention to by many countries. To prepare THz QCL，GaAs quantum well superlattice needs to 

be obtained firstly. During the preparation of GaAs quantum well superlattice，the problem of As absence 

needs to be solved. In this paper，GaAs has been prepared by Laser Molecular Beam Epitaxy(LMBE) and 

the corresponding results have been studied. RHEED indicates that GaAs can grow layer by layer. The 

results of situ XPS，UPS et al，show that there exists the absence of As during the growth of GaAs，and the 

laser energy has obvious influence on the content of GaAs. To obtain the ideal ratio of Ga:As，a high laser 

energy of 600 mJ is needed. 
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频率在 0.1 THz~10 THz(1012 s–1)范围内的电磁波称为太赫兹波，相应波长范围为 3 mm~30 μm。太赫兹波具

有较宽频率范围和独特光子能量与传播特性，可作用的物质对象范围十分广泛。可应用于战场浓烟、沙尘环境的

透视，反隐身雷达技术，新一代 IT、通信基础，分子生物学研究，医学成像和食品、药品生产质量控制，材料

无损探测，空间大气环境监测，天文观测等。但是，由于太赫兹辐射源的缺乏，1994 年 Bell 实验室才成功研制

了世界上第 1 台量子级联激光器(QCL)，其辐射频率为 75 THz(4 μm)。此后，量子级联激光器发展成为中红外波

段的主要半导体激光辐射源，波长覆盖范围为 3 μm~24 μm。与中红外光相比，波长更长的太赫兹光的量子级联

激光辐射要困难得多。主要有 2 方面的原因：a) 太赫兹光具有较小的光子能量(约 4 meV~20 meV)，这就意味着

要在间距相当小的子带间实现占有数反转，以满足激光辐射的增益要求，这无疑会对有选择的注入和导出电子造

成很大困难，无论是采取隧穿手段，还是散射手段都存在一些技术上的难题；b) 由于自由载流子吸收所造成的

辐射损失正比于波长的平方，必须采用波导管技术使掺杂半导体包层与输出光模式的交叠最小化，减少辐射损失。

由于这些困难，直到 2002 年，量子级联激光器技术才在太赫兹波段取得重大突破。意大利与英国科学家通过设

计啁啾超晶格有源区，并采用半绝缘体-表面等离激元波导结构，制备出了第 1 台太赫兹量子级联激光器，这台

激光器可在约 10 K 的温度下发射 4.4 THz 的脉冲激光，输出功率约 2 mW，阈值电流密度几百 A/cm2。美国、英

国、意大利等多个国家的科研小组展开了对太赫兹量子级联激光器的密集研究，研究内容涉及到有源辐射区的设  
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计、波导管的构造、掺杂效应、磁场调控等各个环节的物理效应与制备技术。目标在于扩大太赫兹辐射的频率覆

盖范围，提高激光辐射功率及效率，改善波束品质，提高运行温度，降低阈值电流等，以达到最终把太赫兹量子

级联激光器推向实际应用。国内太赫兹技术研究也引起了相关多家研究机构的广泛重视，包括 973,863 以及自然

科学基金在内的多种基金都对太赫兹研究给予有力的资金资助。但是，从太赫兹量子级联激光辐射源的研究情况

看，国内只做了初步探索。因此，总体上看，在太赫兹量子级联激光器的研究方面，国内现状与国外先进水平还

有较大的差距。太赫兹量子级联激光器的研究涉及到太赫兹辐射技术的多个环节，包括输出频率的设计，输出功

率和效率的提高，波束品质的改善，运行温度的提高，阈值电流的降低等等。这些问题的解决需要实验紧密结合

理论，针对材料选取、电子结构设计、环境声子效应控制以及波导构造等诸方面展开广泛深入的研究。这些基础

问题解决的前提是 GaAs 为代表的量子阱超晶格，制备 GaAs 为代表的量子阱超晶格需要克服 GaAs 生长过程中

的 As 缺位问题。  

本文采用激光分子束(LMBE)外延技术制备 GaAs 外延薄膜，研究 GaAs 生长过程中的 As 缺位，特别是激光

能量对 GaAs 外延薄膜中 As 含量的影响，通过原位 X 射线光电子能谱(X-ray Photoelectron Spectroscopy，XPS)

和紫外光电子能谱(Ultraviolet Photoelectron Spectroscopy，UPS)等的分析和研究，以期为 GaAs 生长过程的精确

控制，获得具有理想比例的 GaAs 超晶格奠定基础。  

1  实验  

脉冲激光沉积技术是将激光器产生的高功率脉冲激光束聚焦于靶材表面，使靶材表面高温熔蚀，产生高温、

高压等离子体(T≥104 K)，这种等离子体定向局域膨胀发射就可实现在衬底上沉积成膜 [1-2]。此过程可分 3 个阶段： 

a) 激光表面熔蚀和等离子体的产生  

大功率密度 (108 W/cm2~1010 W/cm2)脉冲激光照射靶材时，靶材吸收激光束的能量并使束斑处的温度迅速升

高到蒸发温度以上，从而产生高温熔蚀，靶材汽化而蒸发。此时靶内任一点的温度 T(x,t)可表示为 [3-4]：  

  ( )
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式中：ρ(T)为密度； ( )pC T 为单位质量的等压热容；t 为时间；x 为垂直于靶面方向的坐标；K(T)为热导率；R(T)

为靶材对入射光的反射率；I0(t)为激光强度；α(T)为吸收系数。根据能量守恒定律，激光作用在靶面上的能量等

于蒸发表面层所需的能量、基体传导损失的能量以及等离子体所吸收能量之和，即 [5]：  

th(1 )( ) /( )tX R E E H C T                                      (2) 

式中：ΔXt 为蒸发深度；R 为反射率；E 为入射光束的能量；Eth 为蒸发靶材所需的阈值能量；H 为蒸发潜热；C

为体积热容，ΔT 为温度的变化。由于蒸发潜热的影响，蒸发过程吸收相变潜热将引起表面温度下降。瞬时蒸发

的气化物质与光继续相互作用，主要通过电子-离子碰撞，以逆韧致辐射过程进行吸收，相应的吸收系数 αp 为： 

 8 3 2 0.5 33.69 10 ( / ) 1 exp ( / )iZ n T h kT                                  (3) 

式中：Z,ni 和 T 分别为等离子体的平均电荷、离子密度和温度；h,k 和 分别是 Planck 常数、Boltzman 常数和激

光的频率。通过该过程绝大部分电离形成区域化的高密度等离子体。高密度等离子体形成后，吸收光能而被加热

到 104℃以上，即形成具有致密核心的闪亮等离子体球体。  

b) 等离子体定向局域膨胀发射  

等离子体形成之后，继续与激光束相互作用，在靶面法线方向形成大的压力和温度梯度，沿靶面法线方向向

外作等温、绝热膨胀发射。任一时刻 t，空间内任一点(x,y,z)处等离子体密度 n(x,y,z)可用 Gauss 函数描述 [6]：  
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式中：NT 为 t=τ(τ 为某一特定时间)时已蒸发粒子总数；x(t),y(t)和 z(t)为膨胀等离子体在三维坐标上的尺寸。等离

子体的行为假设与理想气体相同，根据理想气体的方程，等离子体中任意一点的压强 ( , , , )p x y z t 和等离子体的膨

胀速度 ( , , )x y z 分别为：  
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根据动力学方程和连续性方程，可得到等离子体的初始膨胀过程为：  
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式中： 0k 为 Boltzman 常数；M为质量。  

在这些极端条件下，高速膨胀(10–9 s)，具有微爆炸性质以及沿靶面法线方向发射的轴向约束性，可形成一个

细长的等离子体区域(等离子体羽辉，空间分布形状可表示为 cosnθ，θ 为相对于靶面法线的夹角，n 与靶材有关)。 

c) 基体表面沉积成膜  

绝热膨胀发射的等离子体遇到基体表面时，迅速冷却沉积成薄膜。此过程决定于凝聚物质、基体表面状态和

气态之间的界面能。  

脉 冲 激 光 沉 积 实 验 是 在 激 光 分 子

束外延装置上完成的，见图 1。该设备

主要分为 4 个部分：KrF 准分子激光器

(波长 248 nm，平均能量 100 mJ~700 mJ，

脉冲宽度约为 15 ns)、薄膜生长室、真

空系统和原位分析室。生长室配置了机

械泵、分子泵、离子泵和升华泵(极限真

空可达 10–9 Pa)。薄膜生长过程采用 XPS, 

UPS 和 扫 描 隧 道 电 子 显 微 镜 (Scanning 

Tunneling Microscope，STM)原位分析。

实验时，KrF 准分子激光器产生的激光

以 45°入射到高纯 GaAs 靶(99.999 9%)

上，在 GaAs 基体表面逐渐沉积成薄膜。

研究了 GaAs 生长初期、不同激光能量

作用下 GaAs 生长情况，从而得出 GaAs 外延薄膜可能存在的 As 缺位问题，表 1 是不同激光能量条件下的实验

参数。  
表 1 不同激光能量条件下沉积 GaAs 的实验参数 

Table1 Experimental parameters for growing GaAs under different laser energies 
NO. laser energy/mJ laser pulse frequency/Hz 

distance between target and 
substrate/cm 

substrate temperature/℃ working vacuum/Pa 

1# 200 1 5.0 600 ＜7.5×10–7 
2# 400 1 5.0 600 ＜7.5×10–7 
3# 600 1 5.0 600 ＜7.5×10–7 

2  实验结果及讨论 

2.1 基片表面处理 

图 2 是在不同温度处理下原位 XPS

测量结果。可以看出，基片表面处理温

度越高，GaAs 基片表面吸附的氧越少，

到 600 ℃时氧基本消失，基片表面质量

明显改善。表明，高温下处理 GaAs 基

片可以提高基片的表面质量。  

2.2 GaAs 薄膜生长过程 

图 3 是激光能量为 600 mJ，频率

为 1 Hz，沉积温度为 650 ℃，在 GaAs 

(100)基片表面沉积的 RHEED 监测图。

可以看出，沉积 18 min 之后，RHEED

图案仍为条纹状，表明 GaAs 为层状生

长，外延膜厚度>30 nm。  

Fig.1 Schematic of LMBE 
图 1 LMBE 结构示意图 
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Fig.2 XPS of GaAs surfaces under different temperatures 
图 2 不同温度处理下 GaAs 基片表面的 XPS 
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2.3 GaAs 薄膜的 As 缺位 

图 4 是在不同激光脉冲数下(激光能量为 400 mJ)，采

用原位 XPS 测量分析的全谱结果。图 5 和图 6 分别是相应

的 Ga 和 As 的高分辨谱。图 5 表明，Ga 3d5/2 结合能峰位

随激光脉冲数向低能端移动 (Δ=0.3 eV)，这是由于溅射效

应(sputtering)导致 Ga 的化学价态发生了变化的缘故。Ga 

3d5/2 光电能谱 Gauss 拟合表明，Ga 的化学价态有 3 种：20.3 eV, 

19.4 eV 及 19.1 eV，分别对应于 Ga2O3,GaAs 和溅射形成

的 GaAs。随着激光脉冲数增加，溅射形成的 GaAs 逐渐增

加。图 6 表明，As 3d5/2 结合能峰位随激光脉冲数未发生移

动(41.6 eV)，峰形发生变化，表明不同价态 As 的含量发

生了变化。As 3d5/2 光电能谱 Gauss 拟合表明，As 的化学

价态有 2 种：42.0 eV 和 41.5 eV，分别对应 GaAs 和单质

的 As。随着激光脉冲数增加，GaAs 的含量也逐渐增加。

采用灵敏度因子法，可得出随激光脉冲数的 Ga׃As 比在

1.1~1.2 之间。因此 GaAs 初期生长过程存在 As 缺位。  

 

deposition 6 min deposition 11 min deposition 18 min 

GaAs substrate deposition 4 s deposition 1 min 

Fig.3 RHEED during the deposition of GaAs 
图 3 GaAs 沉积过程中的 RHEED 图 

Fig.4 XPS of GaAs surfaces under different laser pulses 
图 4 不同激光脉冲下 GaAs 基片表面的 XPS 

co
un

ts
/(
×

10
4 ) 

200       400       600      800     1 000     1 200    1 400 
binding energy/eV 

3 
 
 
 

2 
 
 
 

1 
 
 
 

0 

1-0 pulse 
2-2 pulses 
3-5 pulses 
4-35 pulses 

4 

3 

2 

1 

Fig.5 High spectra of Ga for different laser pulses 
图 5 不同激光脉冲数下 Ga 的 XPS 高分辨谱 
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图 7 是相应原位 UPS(He II α(40.8 eV)激发)测量不同脉冲激光数的结果。可以看出，最初时谱峰受表面吸附

氧的影响(GaAs(100))(这与 XPS 测量的结果一致)；随着沉

积脉冲数的增加，沉积表面逐渐转变为 GaAs(111)结构。  

图 8 是在不同激光能量作用下，采用原位 XPS 测量

分析的全谱结果。图 9 是相应的 Ga 和 As 的高分辨谱。

从图 9 可看出，Ga 3d5/2 结合能峰位移动(20.1 eV–19.9 eV=0.2 

eV)，As 3d5/2 结合能峰位移动(42.4 eV–42.0 eV=0.4 eV)。

根据公式(1)可以看出，激光能量将影响 Ga 和 As 粒子能

量，根据“热峰”模型：  

 

2

3/2
( , ) exp

44π

Q r
T r t

Dtc Dt

 
  

 
          (7) 

式中：r 为到冲击面的距离；Q 为粒子能量；D 为热扩散

系数；c 为常数； t 为时间。可以看出，粒子能量越大，

对 表 面 产 生 的 注 入 效 应 越 明 显 。 这 与 采 用 基 于 Monte 

Carlo 的 TRIM 程序计算结果一致(见图 10)。模拟时参数

为：离子能量为 10 eV~100 eV(200 mJ~600 mJ 脉冲激光作

用于 GaAs 靶材上时，可粗略估计产生的离子能量约在 10 eV~100 eV)；GaAs 基体的密度为 5.32 g/cm3，置换能

为 20.0 eV，结合能为 2.0 eV；模拟粒子数为 104。  
 
 

Fig.8 XPS of GaAs surfaces under different laser energies 
图 8 不同激光能量作用下 GaAs 基片表面的 XPS 
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Fig.6 High spectra of As for different laser pulses 
图 6 不同激光脉冲数下 As 的 XPS 高分辨谱 
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Fig.7 UPS spectra for different laser pulses 
图 7 不同激光脉冲数下原位 UPS 谱 

(b) W Ranke et al’ results 
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图 11 是相应原位 UPS(He II α(40.8 eV)激发)测量不同

激光能量的结果。可以看出，不同激光能量沉积的 GaAs

薄 膜 表 面 结 构 一 致 ， 最 明 显 的 影 响 是 费 米 能 级 的 变 化

Δ≈1.2 eV，结合 XPS 分析结果，这主要是由于 As 含量不

同造成(与能带公式计算结果基本相同)。  

3  结论  

利用激光分子束外延装置研究实验参数对 GaAs 生长

过程中 As 缺位的影响。原位的 XPS,UPS 和 STM 测量表

明，采用激光分子束外延技术制备 GaAs 的初期生长过程

中存在 As 的缺位问题。激光能量对 GaAs 成分具有影响，

要获得理想比的 GaAs，需要较高脉冲激光能量(600 mJ)。 
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Fig.10 Distribution of GaAs surface with ions of different energies 
图 10 不同能量粒子注入到 GaAs 表面的分布 
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Fig.11 UPS spectra under different laser energies 
图 11 不同激光能量作用下的原位 UPS 谱 
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Fig.9 High spectra of Ga and As for different laser energies 
图 9 不同激光能量作用下 Ga 和 As 的 XPS 高分辨谱 
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