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НАСЫЩЕНИЕ ДВУХФОТОННОГО ПОГЛОЩЕНИЯ В ПРЯМОЗОННЫХ 

ПОЛУПРОВОДНИКАХ 

М. Г. Дубенская, Т. М. Ильинова, А. Б. Павельев 

(кафедра общей физики и волновых процессов) 

Показано, что динамическое изменение разности населенностей является основ
ным механизмом насыщения при двухфотонном возбуждении прямозонного полупро
водник.а типа GaAs пикосекундными импульсами света вплоть до интенсивностей по
рядка 600 МВт/см2. 

Экспериментально было обнаружено [1], что при двухфотонном 
возбуждении кристалла GaAs вблизи края зоны импульсами длитель
ностью 'tн=2· 1О- 11 с и интенсивностью 108+ 109 Вт/см2 наблюдалось 
отступление от обычного закона двухфотонноrо поглощения в слабом 
световом поле. Это отступление может быть обусловлено следующими 
механизмами: поглощением на свободных носителях, динамическим 
изменением разности населенностей, изменением статистических 
свойств лазерного света, насыщением промежуточных примесных уров
ней . В данной работе проанализирован вклад в двухфотонное поглоще
ние от динамического изменения разности населенностей. Роль дру
гих механизмов обсуждается в заключении. 

Теоретическая модель для расчета нелинейного поглощения. Co
r ласно модели Кейна [2], полупроводник со структурой цинковой об
манки имеет невырожденную зону проводимости с(а, ~) : в(k) = 
=Eg+h2k 2/2mc и трижды вырожденную валентную зону: в(k) = 
=-li2k2/2mн - для зоны тяжелых дырок 1 (а, ~). в(k) =-li2k 2/2mh -
для зоны легких дырок 2 (а, ~), в (k) = -Л-h2k2/2mл - для зоны, от
щепленной за счет спин-орбитального взаимодействия 3 (а, ~). Здесь 
E g - ширина запрещенной зоны, Л - величина спин-орбитального 
отщепления, те - эффективная масса электрона, тн и mh - эффек
тивные массы тяжелых и легких дырок соответственно, mл - эффек
тивная масса дырки в отщепленной зоне, а и ~ соответствуют противо
положным ориентациям спина. Вблизи дна зоны зависимость в (k) 
можно считать параболической и изотропной. 

Рассматривались переходы из зон тяжелых 1 (а, М и легких 
2 (а, ~) дырок в зону проводимости с(а, 1~). Кинетическое уравнение 
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для разности населенностей в зонах проводимости . и валентной имеет 
вид 

aN (в, х, t) -s [N]·-E . ----- - - cv а1 
дt 

N(в, х, t) IE(x, t)J4. 
1 +Af (e -ef )2 

( 1) 

Уравневие (1) записано для случая некогерентного взаимодействия 
света с полупроводником в пренебрежении межзонной рекомбинацией 
(Т2~-rн~Т R). Здесь Т2 - время дефазировки, 'tн - длительность воз
буждающего импульса, Т R - время . межзонной рекомбинации, 
S cv [ N] - оператор столкновений носителей друг с другом и с фоно
нами. Величины 

а;= 2Т2 (-е-)41 '1е (c\p\j) (j \p\v) е 1
2 

31i2 m 0w f.J Bj - Bv - fiw 
. j 

имеют смысл вероятностей вынужденных межзонных переходов. В них 
е - заряд электрона, т0 - масса свободного электрона, 'W - частота 
лазерного излучения, е - вектор поляризации излучения, р - опера
тор импульса электрона . В дальнейшем считаем, что излучение рас
пространяется по х и линейно поляризовано по z. Система координат 
(х, у, z) совпадает с осями симметрии кристалла . Коэффициенты А; 

равны: 1 = -- + - 1 - для зоны тяжелых дырок, 2 = А Т2 ( ·1 те \ А · 
h тн J 

=.!2_(1 + ~) 
h. mh 

·- для зоны легких дырок. Энергия фотовозбужде-

ния электронов: 
2h.w -Е 

ео =--,----
! + тсfтн 

для тяжелых дырок, Во= 

2
fiw - Eg - для легких дырок. Суммирование по конечным со-

1 + mcfmh · 
стояниям включает 8 возможных переходов из зон 1 (а, М и 2 (а, ~) в 
зону с (а, -~), которые в свою очередь включают суммирование по про
межуточным состояниям j, учитывающее . три типичных процесса двух
фотонного возбуждения: переходы внутри зоны проводимости, перехо
ды внутри валентной зоны, переходы между различными валентными 
зонами. 

Насыщение двухфотонного поглощения в прямозонных по1Лупровод
никах, связанное с динамическим изменением разности населенностей 
в зоне проводимости и валентной зоне, может быть описано ири со
вместном решении кинетического уравнения ( 1) и уравнений Максвел
ла. Чтобы не конкретизировать явный вид оператора Scti[N], рассмот
рим два предельных случая быстрой (-rн~Tv) и медленной (-r:н~Tv) 
внутризонной релаксации . Здесь Tv=min{Tee, Та, TLO} - характерное 
время внутризонной релаксации, определяемое временем межэлектрон
ных соударений Тее и временами рассеяния электронов на акустичес
ких и оптических фононах (Та и Т Lo соответственно). 

В предельных случаях быстрой и медленной внутризонной релак
сации по:лучаем уравнения, отличные от обычного закона двухфотон
ного поглощения: 

дд/ = _ _.!Е!!__ 21iwgcl2 { [а:1 ( е~) + а2 ( е~)] _V_в_~-+ [а5 ( е~) + 
х С2Т]2 . Ai 
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(2)1 1 

'н 

+ а5 (в~) + а6 (~) ] J 12 (t') dt'JI при 'tн « Tv, (З}i 

где 1=C'l'J1дl2/8n - интенсивность возбуждающего излучения, с -
скорость света, '11 - показатель преломления среды, gc= (2тс)312/ (2n2!i3) , . 

величины ai (i= 1+8) соответствуют 8 возможным переходам из ва
лентных зон Ца, М и 2(1а, М в зону проводимости с(а, ~), причем. 
а 1 = ·а4 , а2 =а3, ·аs=ав и ав= lа1. При вычислении ai использованы мат
ричные элементы оператора импульса электрона р, взятые из работы 
[2], где они даны в системе координат (х', у', z'), повернутой относи-
тельно осей симметрии кристалла таким образом, чтобы волновой, век-
тор электрона k был параллелен оси z'. Переход в исходную систему
(Х, у, z) осуществлялся с помощью преобразования 

( х') (cos 6cos<p cos 6 sln<p 
у' = -.sln <р сов <р 

z' s.ln 6 cos <р sln 6 sln <р 

-~ln6) (;). 

cos 6 z 

где 8, <р - полярные .углы вектора k в системе (х, у, z). Выражения. 
(2), (3) -получены после .усреднения по всем ориентациям вектора k. 
· Случай быстр ой в н .у три зонной ре лак с а ц и и ('tн~ · 
~Tv) реализуется при плотностях мощности двухфотонного возбуж-
дения более 108 Вт/см2, концентрациях электронов в зоне проводимо'
сти ~ 1017 см-3 и временах межэлектронных соударений Тее~ 10- 13 с ._ 
В системе устанавливается больцмановское распределение свободных 
носителей, которое поддерживается в течение действия импульса бла
годаря быстрым межэлектронным соударениям. Условию быстрой ре- · 
лаксации удовлетворяют импульсы длительностью тн~ 10- 11 + 10-12 с . 

Случай медленной внутризонной релаксации 
(тн~Т v) реализуется при плотностях мощности двухфотонного воз
буждения менее 106 Вт/см2 , создающих концентрации свободных носи
телей в зоне проводимости не более 1014 см-3 , которые соответствуют 
времени межэлектронных столкновений Т ее ~ 1 О-9 с . Использование· 
этого приближения накладывает ограничение и на величину кванта 
энергии nffi. Необходимо , чтобы превышение во над дном зоны прово-
димости было меньше кванта оптическоrо фонона fiffiLo (ffiLO - часто-
та оптического фонона), тогда электрон-фононная релаксация опре--
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деляется рассеянием носителей на акустических фононах с характер· 
ными временами Та- 10- 8 + 10-9 с. Условию медленной релаксации 
удовлетворяют импульсы длительностью tн-10-10 с . 

Насыщение двухфотонного поглощения описывается экспоненци
альными членами в (2) и (3). 

Численный расчет насыщения двухфотонного поглощения. Для чис
ленного расчета были взяты поv~упроводники GaAs при температурах 
300 и 77 К и IпР при температуре 300 К. Характеристики исследуемых 
полупроводников помещены в таблице. 

Образец / T,J< 1 Eg , эВ / Л, эВ 1 те• то 1 тн, то / тh, то / тл, то 1 ТJ 
GaAs 300 1,429 0,34 0,067 О·,50 0,068 О, 133 10,9 
GaAs 77 1,5114 0,33 0 , 067 0,51 0,082 о, 159 10,9 
InP 300 1, 3455 О, 11 0,073 0,85 0,089 О, 17 9,56· 

Согласно (2), изменение интенсивности светового импульса вдоль. 
оси х в случае быстрой внутризонной релаксации можно записать 
в виде 

'tн 

:~ = -К2/2 ехр [-х .f /2 (t')dt'], 
о 

где К2 - константа двухфотонного поглощения в слабом поле, х ~ 
параметр насыщения. Величины х и tн определяют пороговую интен-
сивность, при достижении которой насыщение нелинейного поглоще-

к2*, см/МВi' 
О,О8 InP 

Рис. \ . Зависимость коэффициента 
двухфотонного поглощения К2* от ин
тенсивности возбуждающего импульса 1 

К2 , см/МВт . 
0,08 

0,52 

3 

0,55 

Рис . 2. Зависимость коэффициентЗ" 
двухфотонного поглощения в слабом 
поле К2 от частоты возбуждающего 
импульса /t(J) : GaAs при Т=77 (1) IJ' 

300 К (2); InP при Т=ЗОО К (3) 

ния становится существенным . На рис.1 изображена зависимость ко

'н 
эффициента двухфотонного поглощения к;(!)=К2 ехр[-х J /2 (t')dt'J 

о 

от интенсивности светового импульса в случае быстрой внутризонной 
релаксации. При вычислении интеграл считался в первом приближе
нии равным /2тн. Длительность возбуждающего импульса 'tн = 20 пс" 
частота излучения nw = 0,6 E g. Кривая 1 рассчитана для кристалла 
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GaAs при температуре Т=·77 К, кривая 2 - для GaAs при Т=ЗОО К, 
кривая 3 - для IпР при 7=300 К. Интенсивность lн, при которой наб
людается уменьшение К2*(1) в е раз, составляет 510 МВт/см2 для 
GaAs при Т=77 К, 430 МВт/см2 для GaAs при 7=300 К и 390 МВт/см2 

для lnP при 7=300 К. Эти данные показывают, что насыщающая ин
тенсивность 1 н растет с понижением температуры и увеличением за
прещенной зоны полупроводника. Кривая 1 на рис. 1 хорошо согласу
ется с экспериментальными данными [ 1]. 

В случае медленной внутризонной релаксации насыщение двухфо
тонного поглощения не наступает, так как интенсивности возбуждаю
щего импульса (/ < 106 Вт/см2) недостаточны для того, чтобы зависи
мость К2* (/) стала заметной. 

Дисперсия коэффициента двухфотонного поглощения. На рис. 2 
приведены результаты расчета частотной зависимости константы двух

фотонного поглощения К2 (liw). В отличие от работы [3] , где дана 
-<<универсальная кривая» двухфотонного поглощения, нами учтены пе
реходы из зон тяжелых и легких дырок в зону проводимости, рассмот

рена отщепленная зона в качестве промежуточного уровня и точно 

учтены эффективные массы электронов, тяжелых и легких дырок, эф
·фективная масса в отщепленной зоне. Такой подробный анализ поз
·волил в приближении параболической зонной модели получить хоро
шее совпадение теоретических и экспериментальных данных по нели

нейному поглощению [ 4]. 
В заюлючение скажем несколько слов о других возможных меха

низмах насыщения двухфотонного поглощения. Оценки показывают 
'[5], что поглощением на свободных носителях можно пренебречь 
вплоть до интенсивностей - 600 МВт/см2 . Сопоставление эксперимен
тальных данных по анизотропному и изотропному нелинейному погло
щению позволяет разделить двухфотонные и двухступенчатые перехо
ды через примесные уровни. Темп насыщения изотропной и анизотрuп
ной частей примерно одинаковый, что свидетельствует о сильном двух
фотонном поглощении и слабых двухступенчатых переходах [5]. Из 
менение статистических свойств (степени когерентности) возбуждаю
щего излучения за счет процессов нелинейного поглощения приводит 
к уменьшению эффективного значения коэффициента двухфотонного 
поглощения. Этот механизм требует дополнительного исследования. 

Таким образом, динамическое изменение разности населенностей 
является, по нашему мнению, основным механизмом насыщения при 

двухфотонном возбуждении прямозонного полупроводника пикосекунд
ными импульсами света вплоть до интенсивностей - 600 МВт/см2 • 
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