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抽运 探测反射技术研究本征犆犱犜犲的载流子动力学

金钻明　马　红　李　栋　马国宏
（上海大学理学院物理系 上海２００４４４）

摘要　采用抽运 探测反射技术，研究了室温下本征ＣｄＴｅ晶体的光致非平衡载流子布局与光子能量和抽运光强的

关系。根据实验结果，发现随着抽运光光子能量的提高，快过程在载流子弛豫过程中所占的比例增大；随着抽运光

功率的提高，反射率随之增大，快过程时间常数也随之增大。通过建立简单的本征半导体受激载流子弛豫过程模

型，讨论了载流子散射、载流子 声子相互作用和载流子复合等的贡献。在抽运光光子能量为１．４９ｅＶ（比ＣｄＴｅ的

禁带宽度约高２０ｍｅＶ）时，通过双指数函数拟合，得到了本征ＣｄＴｅ中载流子弛豫过程的快、慢时间常数，分别为

２．８ｐｓ和１５８．３ｐｓ。
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１　引　　言

随着激光技术的发展，飞秒激光器的出现为超

快过程、高阶非线性效应的研究提供了有效的研究

手段，同时也使得半导体中载流子的超快动力学成

为相当活跃的研究领域［１，２］。本征ＣｄＴｅ是光学性

质良好的非线性光学材料，其双光子吸收系数［３，４］、

非线性折射率指数［５］、磁光克尔效应［６，７］等已经得到

广泛的研究。本文采用时间分辨抽运 探测反射技

术（ＰＰＲ）研究本征半导体 ＣｄＴｅ的超快动力学行

为，其优点在于反射的探测光将携带样品表面和一

定深度上的诸如激发态吸收、漂白、载流子扩散、表

面复合等很多有价值的信息［８～１２］。实验主要基于

对不同激发能量和不同激发功率下，本征ＣｄＴｅ体

材料的激发态弛豫过程的研究和对近共振能级处的
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载流子弛豫过程进行双指数拟合，并且得到了对应

于不同弛豫机制的时间常数。

２　实　　验

ＣｄＴｅ是典型的ⅡⅥ族直接带隙化合物半导体，

其带隙约为１．４４ｅＶ。从能带结构上看（图１插图），

其价带有３个子能带，重空穴带，轻空穴带和自旋分

裂带，导带的最低能级只有１个能带。实验所采用的

ＣｄＴｅ是［１１１］生长的、不掺杂的本征半导体，材料厚

度为４５０μｍ。通过紫外可见分光光度计（型号２８００

ＵＶ／ＶＩＳＳＰＥＣＴＲＯＰＨＯＴＯＭＥＴＥＲ）测得了实验样

品的吸收光谱（如图１所示），可以看出样品的吸收边

在８５０ｎｍ左右。

图１ ＣｄＴｅ吸收光谱，插图为ＣｄＴｅ能带结构

Ｆｉｇ．１ ＡｂｓｏｒｐｔｉｏｎｓｐｅｃｔｒａｏｆＣｄＴｅ，ｔｈｅｉｎｓｅｔｓｈｏｗｓ

ｔｈｅｂａｎｄｓｔｒｕｃｔｕｒｅｏｆＣｄＴｅ．

实验装置如图２所示。实验中所使用的激光器

为ＳｐｅｃｔｒａＰｈｙｓｉｃｓ公司的 ＨｉｇｈＰｅｒｆｏｒｍａｎｃｅ，Ｍｏｄｅ

Ｌｏｃｋｅｄ，Ｔｉ∶ｓａｐｐｈｉｒｅＬａｓｅｒ（ＭａｉＴａｉＨＰ１０２０）激光器，

由钛宝石激光系统输出的宽度小于１００ｆｓ，重复频

率为８０ＭＨｚ，水平偏振的高斯脉冲，利用分束器ＢＳ

（ｂｅａｍｓｐｌｉｔｔｅｒ）将激光分成较强的抽运光和较弱的

探测光，光强比值一般在１０∶１左右，探测光通过一

个由计算机控制的精密光学延迟线改变与抽运光的

时间延迟。光学延迟平台的空间分辨位移精度是

１．２５μｍ，相应于时间延迟精度约８．３ｆｓ。探测光和

抽运光通过一个焦距为１５ｃｍ的薄透镜，聚焦到样

品上，样品位置处光斑的尺寸约为６０μｍ。通过切

光斑方法实现抽运光和探测光在空间上的重叠，且

探测光光斑必须包含在抽运光光斑内。使用锁相放

大器（ｌｏｃｋｉｎ）和斩波器提高实验灵敏性，斩波器放

置在抽运光光路上，发送同步信号１０４０ ＨＺ给

ｌｏｃｋｉｎ放大器。样品反射的探测光，由灵敏硅光电

二极管接收并将光信号线性的转换为电信号，经

ｌｏｃｋｉｎ放大后送入计算机采集数据。实验中两束

光的偏振方向保持平行。

图２ 抽运 探测实验装置

Ｆｉｇ．２ Ａｒｒａｎｇｅｍｅｎｔｆｏｒａｔｙｐｉｃａｌｔｉｍｅｒｅｓｏｌｖｅｄ

ｐｕｍｐｐｒｏｂｅｒｅｆｌｅｃｔｉｏｎｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ．

３　结果与分析

通过调节抽运光光子能量（１．４９～１．６３ｅＶ），得

到了 ＣｄＴｅ的一系列激发态弛豫过程（如图３所

示）。从归一化的实验结果可以看到一个快速的光

致漂白建立及其恢复过程。超快激光脉冲激发的半

导体载流子的弛豫过程十分复杂。一般认为有三个

过程：１）初始散射过程，对应于载流子通过相位的弛

豫和载流子布居迅速散射，此过程约经历几百飞秒

到几个皮秒。值得注意的是，相位的弛豫和载流子

布居等弛豫过程在时间上并不是严格相继的，而是

有重叠的；２）热载流子“冷却”至晶格温度的过程，此

过程约几个皮秒；３）电子—空穴复合过程，约为几百

皮秒。我们简称第一个过程为快过程，后两个过程

为慢过程。从实验结果看（如图３所示），随着光子

能量的降低，半导体载流子的弛豫过程变缓，快过程

渐渐消失，相应于快过程时间常数减少；反之光子能

图３ 归一化抽运 探测实验结果

Ｆｉｇ．３ ＴｒａｎｓｉｅｎｔｒｅｆｌｅｃｔｉｖｉｔｙｃｈａｎｇｅｓΔＲｗｉｔｈ

ｐａｒａｌｌｅｌｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｕｍｐｐｈｏｔｏｎｅｎｅｒｇｙ．

量增高，快过程十分明显。这显然与电子被激发到

高能态后通过谷内散射弛豫有关。能量越高的光子

将电子激发到导带上更高的能级，因此也需要更长

４４３２
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的散射弛豫时间（τｃ）和电子 声子相互作用时间

（τＬＯ）。当光子能量低于１．４２ｅＶ后，将发生明显的

双光子吸收现象。

选取图３中对应于１．４９ｅＶ的载流子弛豫过程

可以看出，激发后的载流子曲线在很长的时间内没

有回复到激发之前，这是由于本征ＣｄＴｅ缺陷态很

少，载流子不能通过缺陷迅速复合，故而能较长时间

驻留在较高的能级。但最终，能量将从载流子转移

给晶格，使得载流子与晶格达到热平衡。另外，通过

电子 空穴复合过程，反射率曲线也终将回复到起始

状态。

反射光谱的漂白过程包含两类线性响应贡献，

一是由自由载流子布局引起的介电函数变化，另一

类是由带间跃迁引起的介电函数变化。通常自由载

流子的贡献用Ｄｒｕｄｅ模型描述，而带间跃迁则由以

下三个瞬态效应引起：态填充，晶格温度改变和带隙

重整。理论模型可参见文献［１３］。

将激发光脉冲调至８２０ｎｍ，通过在抽运光路中

插入可调的衰减片调节不同的脉冲平均功率，探测

光脉冲平均功率为８ｍＷ。实验结果如图４所示，

随着抽运光功率的增加，反射率相应提高。

图４ （ａ）不同抽运光功率下的瞬态反射率曲线；（ｂ）抽运

光波长为８２０ｎｍ，零延迟时间下的反射率与抽运光

　　　　　　　　功率的关系

Ｆｉｇ．４ （ａ）ＴｒａｎｓｉｅｎｔｒｅｆｌｅｃｔｉｖｉｔｙｃｈａｎｇｅｓΔＲｗｉｔｈｐａｒａｌｌｅｌ

ｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｕｍｐｐｈｏｔｏｎｐｏｗｅｒ；（ｂ）

ｉｎｃｉｄｅｎｔｐｕｍｐｐｏｗｅｒｄｅｐｅｎｄｅｎｃｅｏｆｔｈｅｎｏｒｍａｌｉｚｅｄ

ｒｅｆｌｅｃｔｉｖｉｔｙｃｈａｎｇｅｓ（ΔＲ）ｏｆｔｈｅｐｒｏｂｅｂｅａｍａｔ

　　　　ｚｅｒｏｄｅｌａｙｔｉｍｅａｔ８２０ｎｍ．

通过归一化的实验结果可以得到［如图５（ａ）所

示］，随着激发强度的不断增加，载流子弛豫过程中

的快过程τｆ逐渐变慢［如图５（ｂ）所示］，而慢的弛豫

时间τｓ基本上与激发光强度无关。

慢过程是由于光激发载流子在很短的时间内受

陷于表面态，从而形成限域载流子弛豫的过程。其

中包含的载流子的扩散和表面复合，在研究半导体

器件载流子的行为上至关重要，所以有必要着重分

析反射谱中弛豫较慢的，衰减时间较长部分的内在

信息。

图５ （ａ）归一化实验结果（ｂ）快过程时间常数

与抽运光功率的关系

Ｆｉｇ．５ （ａ）Ｎｏｒｍａｌｉｚｅｄｐｕｍｐｐｒｏｂｅｒｅｆｌｅｃｔｉｖｉｔｙｃｕｒｖｅｓａｔ

λ＝８２０ｎｍ（ｃｌｏｓｅｔｏｔｈｅｂａｎｄｅｄｇｅｏｆｔｈｅＣｄＴｅ

ｃｒｙｓｔａｌ），ｆｏｒｖａｒｉｏｕｓｐｕｍｐｐｏｗｅｒｏｆ２０ ｍＷ，

３０ｍＷ，５０ｍＷａｎｄ８０ｍＷ．（ｂ）Ｔｈｅｔｒａｃｅｏｆｔｈｅ

ｆａｓｔ ｔｉｍｅ ｃｏｎｓｔａｎｔｓ ｖｅｒｓｕｓ ｐｕｍｐｉｎｇ ｐｈｏｔｏｎ

　　　　　　　　　ｐｏｗｅｒ．

首先建立本征半导体的受激弛豫过程模型，图

６插图为ＣｄＴｅ的受激电子的超快弛豫动力学过程

的示意图。做如下假设：犖 为导带中激发态的载流

子浓度，τｃ 为载流子 载流子散射时间，τＬＯ为电子

ＬＯ声子作用时间，τｒ 为载流子复合时间。在本征

半导体内可以忽略缺陷态的影响，因而激发态附近

载流子弛豫的速率方程可写为［１４］

ｄ犖
ｄ狋
＝α
犐０

珔犺ω
－
犖

τｃ
－
犖

τＬＯ
， （１）

式中α为带间吸收系数。

经过初始散射过程，载流子达到平衡的等离子

体分布，驻留在激发态的电子浓度变为犖′，根据第

二个弛豫过程，犖′的变化可表示为

ｄ′犖
ｄ狋
＝－

′犖

τｃｏｏｌ
， （２）

其中τｃｏｏｌ为热载流子的“冷却”时间。我们将受激载

流子的初始散射速率定义为１

τｆ
＝
１

τｃ
＋
１

τＬＯ
，而慢过程

主要由冷却时间和复合时间决定，即１
τｓ
＝
１

τｃｏｏｌ
＋
１

τｒ
。

在研究ＣｄＴｅ的快慢弛豫时间过程中，选择的

激发波长为８３０ｎｍ。通过考虑了激光脉冲宽度的

双指数函数对归一化的实验数据进行拟合，如图６

５４３２
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所示。可以得到快慢时间常数，分别是τｆ＝２．８ｐｓ

和τｓ＝１５８．３ｐｓ。相比在本征 ＧａＡｓ中的实验结

果［１５］，时间常数显然慢了许多。

图６ 激发波长为８３０ｎｍ时的载流子弛豫过程；插图

为ＣｄＴｅ的受激电子的超快动力学弛豫过程示意图

Ｆｉｇ．６ Ｕｌｔｒａｆａｓｔｃａｒｒｉｅｒｒｅｌａｘａｔｉｏｎａｔｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｏｆ８３０

ｎｍ，ｔｈｅｉｎｓｅｔｓｈｏｗｓｔｈｅｕｌｔｒａｆａｓｔｃａｒｒｉｅｒｄｙｎａｍｉｃｓ

　　　　　　ｍｏｄｅｌｏｆＣｄＴｅ

４　结　　论

通过时间分辨抽运 探测反射技术，研究了本征

ＣｄＴｅ体材料中的非平衡载流子分布动力学过程和

材料的非线性光学信息，研究了室温下本征ＣｄＴｅ

的光致非平衡载流子布局与光子能量、光子强度的

关系。在抽运光光子能量为１．４９ｅＶ（比ＣｄＴｅ的禁

带宽度约高２０ｍｅＶ）时，得到了本征ＣｄＴｅ中载流

子弛豫过程的快、慢时间常数，分别为２．８ｐｓ和

１５８．３ｐｓ。这些都为理解本征ＣｄＴｅ的载流子动力

学、改善半导体材料和半导体器件性能、研制高速光

电子器件提供新的资料和必要的参考。
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