
Известия НАН Армении, Физика, т.35, Х։6, с.299-308 (2000)

УДК 621.373

ВЫНУЖДЕННОЕ КОМБИНАЦИОННОЕ РАССЕЯНИЕ 
НА ВНУТРИЗОННЫХ ПЕРЕХОДАХ В МНОГОСЛОЙНОЙ 
РАЗМЕРНО-КВАНТОВАННОЙ ПОЛУПРОВОДНИКОВОЙ

СТРУКТУРЕ В КВАНТУЮЩЕМ МАГНИТНОМ ПОЛЕ
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Рассмотрены двухфотонный и трехфотонный процессы комбина­
ционного рассеяния в трехмерно-квантованном спектре полупроводни­
ка. Получены аналитические выражения для нелинейной восприимчи­
вости, коэффициента усиления и порога генерации. Показано, что учет 
конечной заселенности уровней приводит к тому, что комбинационное 
рассеяние и горячая люминесценция сопровождаются резонансной 
флуоресценцией. Численные оценки показывают, что специфика среды 
приводит к низким порогам генерации и высоким значениям коэффи­
циента усиления.

Важной задачей современной оптоэлектроники является как усо­
вершенствование известных, так и создание принципиально новых ИК 
фотоприемников и перестраиваемых лазеров. В связи с этим особый 
интерес вызывают нелинейные оптические явления, которые могут быть 
использованы в подобных приборах [1,2], в частности, явление ра­
мановского рассеяния на электронных состояниях в полупроводнике.

В качестве среды будем рассматривать многослойную структуру, 
образованную периодическим чередованием двух различных полупро­
водниковых слоев с различными толщинами. Узкозонный слой размер- 
но-квантован, а широкозонный имеет такую толщину, что обеспечи­
вает слабую связь между слоями узкозонного. Такая структура, по­
мещенная в квантующее магнитное поле по нормали к плоскостям 
слоев, будет иметь трехмерно-квантованный электронный (дырочный) 
спектр [3].

Особенностью рассматриваемой системы является то, что (когда 
толщина размерно-квантованной пленки <1 и величина магнитного по­
ля выбираются такими, что ни одна из разностей частот не попадает в 
резонанс с частотой оптического фонона) электрон-фононное взаимо­
действие в ней подавлено [4] и время релаксации возбужденного элек-
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трона определяется не элекгрон-фононной релаксацией (как в [5.6р. а
спонтанным распадом уровня.

Ниже мы будем рассматривать явление вынужденного рама­
новского рассеяния в трехуровневой системе, образованной тремя низ­
шими состояниями размерного квантования в зоне проводимости по­
лупроводника (рис.1).

|с2>

|с1>

|сЗ> |сЗ>

-|с2>

_|с!>

Рис.1.

На рис.1 показаны два вида рамановского рассеяния, которые 
соответствуют двухфотонному (а) и трехфотонному (б) процессам.

Поскольку дипольный однофотонный переход |с1>-|сЗ> запрещен 
правилами отбора, то мы будем рассматривать процесс рамановского 
рассеяния как а) двухфотонный с квадрупольно-дипольными перехода­
ми, б) трехфотонный с диполь-дипольными переходами.

Перейдем теперь к изучению явления рамановского рассеяния, 
рассмотрение которого удобно проводить в рамках теории возмуще­
ний, используя формализм матрицы плотности. Исходным является 
уравнение движения оператора плотности:

й1=^4 ^
где 

Н = Н0+Н'+Н^ (2)

есть полный гамильтониан, описывающий систему под воздействием 
излучения. Но - невозмущенный гамильтониан, для которого нормиро­
ванные функции Т и собственные значения ЕпЛ находим из уравнения

Н^ЕУ. (3)

Согласно [3] в приближении эффективной массы решение (3) 
имеет вид

Р=<Р1{у-Уо)^кхх\\^- 8щ| |, (4)
V « (о } 

с собственными значениями
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_2<1 с и
^=ГПГл։+м^/+7՛ (5>

2те(Г к
Здесь и л{г) - блоховская волновая функция электрона в точке экстре­
мума (к=0) зоны проводимости, ^(у-у0) - оспилляторная функция, 
отнесенная к положению равновесия у0; /ил- квантовые числа маг­
нитного осциллятора и размерного квантования, соответственно, кх - 
х-компонента квазиволнового вектора, от* - эффективная масса, Д^ 
- циклотронная частота. В направлении г движение носителей огра­
ничено в бесконечно глубокой прямоугольной яме с шириной е/, а в 
плоскости пленки оно квантуется магнитным полем Н\\г [3]. В (2) 
описывает релаксационные процессы, а Н' представляет гамильтониан 
возмущения, характеризующий взаимодействие между средой и излу­
чением:

Я' = —А(г,/)(р+-А^\ (6)
тс \ с )

где А (г,/) и А^ - вектор-потенциалы поля излучения и внешнего по- 

тоянного магнитного поля, соответственно:

А(г,/)=Леехр(/дг+/йя)+с£., А^ ={-Яу,0,0}.

Матричный элемент возмущения (6) между волновыми функ­
циями (4) для внутризонных переходов равен

^; ^ 1^1^) = ^^^,

где и^{л,/Л) ~ набор квантовых чисел, характеризующий систему, а 
интегрирование производится по основной области кристалла.

Для переходов между состояниями размерного квантования л и 
л' получаем из (6) и (4) в дипольном приближении:

, _ /еМ 4лл' 
атс п -п ^п-п',2к^к„к',^и՛ >

19А
Л —------  

с д։ (7)

Отсюда видно, что дипольный переход с!-сЗ запрещен, а в 
квадрупольном приближении получается:

(8)о тща

При вычислении (8) учитывалась связь между напряженностью 
электрического поля и векторным потенциалом; принято во внимание 
также то, что для существования квадрупольного перехода между со- 
тояниями размерного квантования необходимо наличие /-компоненты 
волнового вектора падающей волны. С целью достижения наибольшего
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значения Н[3дЕ мы приняли угол между ч и г равным 4? .
Применение теорш։ возмущений к разложением Д и Я по сте­

пеням электрического паля приводит к следующим уравнениям для 
диагональных и недиагональных элементов матрицы плотности р-то 
порядка [7]:

4+7, V'’=[я; р^1՝] ч, / */. (10)

Здесь а^ ={Е, -Е^^ -частота перехода I -»у. В равновесном состоя­

нии р^ в (9) и (10) принимается равным функции распределения Фер­
ми /,. Член Н^ в гамильтониане (4) был учтен в (10) релаксационным 
членом (М/ц)- В нашей системе 7^ =х( +/у, где у} - естественная ши­
рина уровня у. Последняя определяется из общего выражения

гае г]а - показатель преломления волны на соответствующей частоте. 
Здесь под знак суммы входят коэффициенты Эйнштейна для спонтан­
ного излучения, соответствующие данным парам уровней у и /. При вы­
числении квадрупольного перехода |3>-|1> нужно в (11) поставить мат­
ричный элемент квадрупольного перехода и провести соответствующее 
усреднение по направлениям распространения волны. Пренебрегая ма­
лым вкладом этого перехода в уширение уровня |3>, получаем для ^:

4Й/4 = ^УЦз_ ( 24 Л 
ЗЛс3 Зс\п2<12 I 5 ,1 (Па)

В последнем равенстве было использовано значение р32, определяемое 
с помощью (7). Аналогично, для я и 7 получаем:

4^Ш21//2| _ 4^3е2Ло>21 
ЗЛс3 ~ Зс3м2</2 П=0. (Пб)

Здесь мы предположили, что г^ ж ^2 = /д.
Сравнение (Па) и (116) показывает, что для нашей системы 

всегда выполняются соотношения

й<й. Л1<ЯьЯ2. (12)
Рассмотрим два типа процессов комбинационного рассеяния, 

схематически показанных на рис. 1а и 16, соответственно.
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а. Двухфотонный процесс

^-^> >֊1^14—4 2 2 
й’С^-аЬг) +/а)

На рис. 1а показан процесс, при котором поглощается падающий 
фотон с частотой а, излучается фотон на стоксовой частоте сог, при 
этом система переходит из начального состояния |1> в конечное |2>.

Вычисление нелинейной поляризации Р{а,) (восприимчивости 
х(°>гУ)> необходимой для генерации излучения на частоте а>։, прово­
дится на основе уравнений (9) и (10). В вычислениях по рамановскому 
рассеянию обычно предполагается, что система изначально находится 
в основном состоянии и в правой части (10) принимается для равно­
весной заселенности: р^ = $лр^ (см., например, [8]). Здесь же мы бу­
дем учитывать конечное значение равновесных заселенностей рассмат­
риваемых уровней.

Соответствующий матричный элемент р^ , описывающий пере­
ход |3>--|2> и имеющий резонансный знаменатель при <У32=^, полу­
чается, при резонансных приближениях, в третьем порядке разложения 
р в теории возмущений:

Р^=(^) = -1Г——֊Т^зГ (Р^ - №+н^^] =

й(-ш։ + ^2-//32)

Л Гз(®/-<»51) +Яз)]

, "32_____________ 1"31 I_________ А1 ______ Рзз Ръ
Л(֊^ + ^2 ֊'Узг) Л2(«, ֊ а>, + Шц -/у12) - а^з ֊'/з -Щ+оЪг- «Гэг,

Среднее значение результирующей поляризации определяется с 
помощью (13), используя определение среднего значения квантовоме­
ханической величины:

(^)=зрср^Л)=(4° +4? № +4? № +4« №)^. (“) 
где восприимчивости /■ определяются из (13) и (14) с помощью сле­
дующих общих соотношений:

й֊--|Л;։.-1^;Л=|Е*»’ (15)

а также с учетом правил отбора (7);

(13)
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ум
[ ёН } ^֊^ 

тгс^о>}}^^^.-^'
(16а)

(166)

(16в)Й’^'Ш 
к э у т с~յ

(А?֊^*։
<a)՜cojd3 у /3((ед -Ш31)2 +Г1зХ՜^ +шз: "^зг)

(®/ -*>31 -Оъ)
(16г)^® (^йТ+^зТ^/^^Г^Г^

(-й^+а^-/у32)

При вычислении 8р в (14) (суммы в (15)) учитывалось спиновое 

вырождение (множитель 2) и соотношение Поскольку 

правша отбора (7) запрещают однофотонный дипольный переход 
|1>-|3>, то для входящего в (13) Н'£‘ было использовано вычисленное в 
квадрупольном приближении его значение из (8).

С рамановским рассеянием связана нелинейная восприимчи­
вость /2?, которая содержит резонансный знаменатель при ед- ед= ед։. 
Появление трех других / является результатом вклада (р^-р^) в 

уравнение для р^. Мнимая часть восприимчивости х^ описывает 
процесс горячей люминесценции, обусловленный резонансным заселе­
нием верхнего возбужденного состояния за счет поля накачки Еь

Как видно из вида восприимчивости /^^ она связана с нали­
чием прямого поглощения на частоте ед - линейная восприимчи­
вость на частоте ед). Усиление волны Е„ связанное с этим членом и 
имеющее место при выполнении соотношения

г^^^^0. (17)

связано с процессом резонансной флуоресценции, сопровождающей 
когерентное рассеяние на частоте ед при резонансном поглощении 
волны на той же частоте. При описании процесса рамановского 
рассеяния членом ^и^2 в поляризации (14) обычно пренебрегают, 
поскольку вне резонанса (|ед - ед2|» ^ (при отсутствии линейного по­
глощения стоксовой волны) этот член приводит просто к изменению 
показателя преломления, не давая вклада в усиление.

Как видно из выражений для х^ и ^д » рамановское рассея-
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иие и горячая люминесценция имеют различные ширины линий. При 
выполнении соотношения (12) рассеяние характеризуется более узкой 
линией из-за наличия ^ в знаменателе, в то время как горячая люми­
несценция проявляется как широкий (#0 фон. С другой стороны, вос­
приимчивость /^ из (14) также содержит член, пропорциональный 
1/^, и имеет узкую ширину линии ^. Здесь следует особо отметить, что 
волна на частоте т., распространяясь в среде при выполнении условия 
(17), усиливается (что можно обеспечить также и дополнительной 
накачкой), и при расчете пороговых характеристик в качестве потерь 
следует брать потери в резонаторе на один проход.

б. Трехфотонный процесс

На рис. 16 показан трехфотонный рамановский процесс, кото­
рый отличается от рассмотренного случая а) тем, что резонансный 
промежуточный переход происходит на удвоенной частоте падающего 
излучения. Аналогично процессу а), вычисление поляризации и соот­
ветствующей восприимчивости на стоксовой частоте сводится к вычис­
лению ра, имеющему резонансный знаменатель при ш32 = со,. Послед­
ний в этом случае получается в 5-м порядке разложения р по полю. 
Предполагая для простоты, что система в начальный момент находится 
в основном состоянии |1>, получаем на основании (10) для соот­
ветствующего члена:

Ра=(Рп/ =
=______________йИ^______________ (18)

Л^ш, -®аХ՜®/ +®ж -«вХ֊2®/ +®з1 -’ГлХ®» +®а -ОъХ՜2®/ + ®, +®а -’/а)
Среднее значение поляризации

(Л) = 8р(р^=^Е^|^ (19)

где восприимчивость^ получается на основе общих соотношений (15) 
и (7):

_______ _______  . (20)
</7®;®Х®, - ®л X՜ ®< + ®, - ®и X֊ 2®/+®л - /Щ X®* + ®э “ ^ъ X՜ 2®/ + ®/ + ®21 “ ‘Гн)

Полученные в пп. а) и б) аналитические выражения для нели­
нейных поляризаций (14) и (19) (восприимчивостей (16) и (20), соот­
ветственно) позволяют вычислить для обоих рассматриваемых про­
цессов пороговое значение интенсивности для генерации рамановского 
излучения. Для определения последнего запишем уравнение распрост­
ранения стоксовой волны в резонаторе:
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г'-Е, 1 5Е,
сг Гс с։ + <»;£, =՜

4л^ 
Е СТ

СП

где г. _ время затухания волны в резонаторе, Е — диэлектрическая про­
ницаемость среды. Если потери в системе в основном определяются 
потерями на зеркалах резонатора, то гс ։ —~ 10 " с. где / -длина резо­

натора (расстояние между’ зеркалами).
Найденные поляризации (14) и (19) входят в уравнение (21) в ка­

честве вынуждающего члена. Поскольку рамановскому рассеянию со­
ответствует восприимчивость /^ в (14). то для оценки пороговой ин­
тенсивности в случае двухфотонного процесса мы оставим только этот 
член.

Порог генерации достигается тогда, когда мощность, вносимая 
за счет поляризационного члена в (21), компенсирует потери энергии в 
системе. Подставляя (14) с (16г) и (19) с (20) в (21), пороговое условие 
запишется соответственно для процессов а) и б) в виде

г;’ = 4юГ1ю,|1ш^|^|2, (22а)

т^’=4яя-։®,|1т^я||£,|*, (226)

откуда, используя выражения (16г) и (20), а также соотношение
/ = ^^|Е{2, получаем для обоих процессов, соответственно:

8/Г

П°Р 32л-2б9,тс|1т^| (23а)

I пор
Е-С 1
16я^яагте\кахл\ ’ (236)

Для удобства дальнейших вычислений выражения для восприимчивос- 
тей (16г) и (20) можно выразить через концентрацию носителей в зоне 
проводимости Л’:

х

где

7™

^1

+ « ,
Л' 2 ехр —-л2 • 

кТ.л =1

--1
2-як

ЛИ , 
сус1

2кТ
---------------------------- ■------------------------------------------------------------------------------------------— X

И», +®32 -'УзгХ®/ -®у +®12 -Оъ)

ехр --֊ -схр----!֊9
I кт М кткТ
(%■ -®31 ֊//в)

Е, 1 I Е. 
схИ-7^НехР(----“41 *7’1 Я кг

^1

кТ
НУ, +®32 -//32)

(24а)

306



Проведем численные оценки величины пороговой интенсивнос­
ти генерации излучения для двух температур Г = 80 К и 7՜ = 300 К на 
частоте генерации а։ = 3,23-10'4с՜' (5,8мкм), которая соответствует 
толщине размерно-квантованного слоя 1вАз <1 = 2-Ю՜6 см в структуре 
1пА5-2пТе-1пАз—•. Параметры, входящие в выражения (23а-б) и (24а-б), 
следующие: Н = 105 Э, гс и 10"” с, тс = О.О22л»о; пк = 0.4то; #з « 251 « 
И 1,87-10вс"’,^։* Ьб-ю’с՜’ а) а^ » 0^=5,17- 10й с՜1 (3,62 мкм),б)^«2,5-1014с՜’ 
(7,24 мкм). Легко видеть, что для получения низких порогов генерации 
требуются концентрации порядка ^=(1012- 1014) см՜3. Такие концентра­
ции носителей в зоне проводимости могут быть получены: а) тепловой 
межзонной генерацией носителей, б) тепловой генерацией с примес­
ных уровней, а также в) междузонной генерацией под действием внеш­
него источника.

Будем исходить из выражений для концентрации носителей 
тока. Согласно [9], в собственном и примесном размерно-квантован-
ном полупроводнике имеем, соответственно:

*^ =------- sh՛
2rilcd

cycl

2кТ
Уехр -—л2^ кТ

Eg exp----- — 
2kT (25)

Idled ^d (26)

где Ех - энергия первого уровня размерного квантования, Ed= 0.07 эВ - 
энергия ионизации донора (с учетом размерного и магнитного кванто­
вания), а отсчет энергии производится со дна зоны проводимости 
объемного полупроводника.

В собственном полупроводнике, согласно (25), концентрация 
электронов N и 7-Ю12 см՜3 (300К) и ^ и 1.8-10՜2 см՜3 (80К). При Т= 300К 
порог генерации 1юр и 5,7-10՜՜* Вт/см2. Для Т = 80К незначительная 
концентрация носителей приводит к большим порогам. Поэтому при 
Т = 80К необходимую концентрацию для низких порогов можно полу­
чить межзонной генерацией под действием внешнего источника. Необ­
ходимая для достижения данной величины концентрации (данного
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значения порога) интенсивность межсезонной накачки /0 определится 
из соотношения .V - №ЕР где к - коэффициент междузонного по- 
глошения, tb - межсезонное время жизни. Е։ - ширина запрещенной 
зоны. При £ = Ю3 см’!, £р0,4 эВ. «» 10՜* с шля InAs пороги генерации 
порядка -КГ* Вт/см2 получаются при Д>- IMBT/СM2.

В примесном полупроводнике мы можем задавать концен­
трацию примеси №и получить необходимые пороги генеращш. Расчет 
по (23а), (24а) и (26) показывает, что при Т = S0K и № * 10 ? см՜5 
7 «0,5 мВт/га/.

Оценки при тех же параметрах по (226) и (236) для процесса 
б) дают lmt - 0,4 кВт/см2. При увеличении концентрата! носителей до 
У- 10й см՜3 порог в случае б) уменьшается до значений /„, - 4 Вт/см2.

Используя выражение для коэффициента усиления 
^-.^i-Ini^, для зависимости последнего от интенсивности па- 

cjs
даюшего излучения с использованием вышеприведенных параметров 
получим: ^=5,9-103/ для двухфотонного процесса и g^֊ (10՜* +1)/2 для 
трехфотонного, где 1 дается в ед. Вт/см2, a g - в см՜1. Сравнивая с 
аналогичными процессами, происходящий!!! в других известных средах 
[7,10], нетрудно заметить, что даже для трехфотонного процесса пороги 
получаются низкими, а усиления большими.
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STIMULATED RAMAN SCATTERING ON INTRABAND TRANSITIONS 
IN A SIZE-QUANTIZED MULTILAYER SEMICONDUCTOR STRUCTURE

IN A QUANTIZING MAGNETIC FIELD

AG. AI.EXANIAN , A.S. YEREMYAN

Two-photon and threc-photon Raman scattering processes in a three-dimcnsionally 
quantized spectrum of a semiconductor are considered. Analytical expressions are derived for 
the non-linear susceptibility, gain coefficient and generation threshold. It is shown that tlie 
resonant fluorescence accompanies the Raman scattering and hot luminescence processes 
when the finite population of states is taken into account Numerical evaluations show that 
tlie specification of the medium leads to low generation thresholds and high magnitudes of 
gain coefficients.
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