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摘要 利用多维度的泵浦探测技术来研究 Fe掺杂氮化镓（GaN∶Fe）晶体的超快瞬态非线性光学响应和基于 Fe缺陷的宽

带载流子动力学机制。相位物体（PO）泵浦探测实验结果表明，载流子折射动力学曲线相较于吸收表现出明显的回复，结

合超快瞬态吸收光谱实验证明这源于 Fe缺陷态的宽带吸收。此外，瞬态吸收响应与载流子俘获速率均可通过 Fe含量进

行大幅调控，吸收幅值和载流子俘获寿命分别随着 Fe含量的增加而增大和缩短。根据瞬态光学非线性结果，提出了基于

Fe缺陷不同电荷态下的激发与俘获模型，结合全局分析和速率方程获得了 GaN∶Fe的载流子俘获机理与重要的 Fe缺陷

俘获速率和光吸收截面。GaN∶Fe中可调控的载流子寿命和超宽带的吸收光谱对光开关、光限幅器件、光电探测器等光

电器件的设计和开发有着十分重要的意义。

关键词 非线性光学；氮化镓；泵浦探测；瞬态吸收光谱；载流子动力学

中图分类号 O437 文献标志码 A DOI：10.3788/AOS202242.2219001

Ultrafast Nonlinearity and Broadband Photodynamics in Fe-Doped
GaN Crystals

Wang Jianping1, Wu Xingzhi1, Yang Junyi2, Chen Yongqiang1, Wu Quanying1,
Song Yinglin2, Fang Yu1*

1School of Physical Science and Technology, Jiangsu Key Laboratory of Micro and Nano Heat Fluid Flow
Technology and Energy Application, Suzhou University of Science and Technology, Suzhou 215009, Jiangsu,

China;
2School of Physical Science and Technology, Soochow University, Suzhou 215006, Jiangsu, China

Abstract In this paper, the ultrafast transient nonlinear optical response and broadband dynamics mechanisms of carriers
based on Fe defects in Fe-doped gallium nitride (GaN∶Fe) crystals were investigated with multi-dimensional pump-probe
techniques. The results of the phase object (PO) pump-probe experiment show that the refraction dynamics curve of the
carriers exhibits an obvious recovery compared with their absorption curve, and the recovery is due to the broadband
absorption of Fe defect states according to the ultrafast transient absorption spectroscopy experiment. Furthermore, both
the transient absorption response and the carrier trapping rate can be tuned over a wide range by the Fe content, and the
absorption amplitude enlarges and the lifetime of trapped carriers shortens as the Fe content increases. On the basis of the
transient optical nonlinearity results, this paper proposes an excitation and trapping model based on the different charge
states of the Fe defects. The carrier trapping mechanisms in GaN∶Fe and the important parameters of Fe defect-related
trapping rate and optical absorption cross-section are obtained by global analysis and rate equations. The tunable carrier
lifetime and ultra-broadband absorption spectra in GaN∶Fe are of great significance for the design and development of
optoelectronic devices, such as optical switches, optical limiters, and optoelectronic detectors.
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1 引 言

GaN作为宽禁带半导体，室温下的禁带宽度约为

3. 4 eV［1-2］，是一种用于研制微电子器件、光电子器件

的新型半导体材料，与 SiC、ZnO等半导体材料并称为

第三代半导体材料［3-4］。GaN具有优异的光电性能，如

高热导率和强击穿电场等，常用于高功率、高速光电元

件的制造［5-8］。此外，GaN在短波长发光器件和紫外光

探测器领域也具有广阔的发展前景［9-12］，可以满足多种

半导体器件的工作需求，近年来受到了光电子领域研

究人员的广泛关注。另一方面，基于 GaN制备的光波

导被证明具有宽波段与低损耗等优异的光学特性，已

经成为应用于集成光子和非线性光学器件领域的理想

材料之一［13-15］。

除了高质量的本征或非掺杂材料，大电导和半绝

缘材料也是科研人员研究的对象，而掺杂是实现这一

目的不可或缺的手段，其可以大幅调控 GaN的光电性

能和载流子动力学［16］。在 GaN中引入 Fe杂质后，Fe
作为深受主可以提高 GaN的电学性能［17-20］，进而补偿

非故意掺杂的 n型 GaN，因此常被用来制造高频高压

器件的半绝缘衬底缓冲层或基板。此外，Fe掺杂 GaN
（GaN∶Fe）中 Fe的掺杂浓度会影响 GaN稀磁半导体

的室温铁磁性能，改变 Fe的含量还可以调控载流子的

复合寿命与迁移率，这对其在超快高功率器件中的应

用十分重要［21-24］。目前，国内外的研究人员已经对

GaN∶Fe的瞬态非线性和载流子动力学特性进行了一

些探究。2015年，Fang等［25］通过皮秒 Z扫描和简并条

件下的泵浦探测技术探究了 GaN∶Fe中缺陷诱导的非

线性光学响应和载流子俘获动力学特性，并在 2017年
证明了利用 GaN∶Fe在 1. 31 μm和 1. 55 μm光通信波

长 下 实 现 超 快 全 光 调 制 的 可 能 性［26］。 2016 年 ，

Uždavinys等［27］通过时间分辨光致发光谱区分了GaN∶
Fe中电子和空穴到 Fe3+和 Fe2+的俘获过程，并且表明

载流子俘获都发生在 Fe离子的激发态。 2018年，

Zhang等［28］通过时间分辨光致发光表征了 GaN∶Fe中
激子的复合过程，证明 GaN∶Fe中始终存在 Fe2+中心

对空穴的俘获过程。2020年，Ščajev等［29］通过时间分

辨自由载流子吸收和光诱导瞬态光栅技术，研究了单

一探测波长下单光子和双光子激发的吸收衰减动力学

响应，揭示了光激发载流子寿命与 Fe掺杂浓度的

关系。

然而，目前对 GaN∶Fe非线性动力学的研究基本

都停留在瞬态吸收层面，利用的探测光波长也较为单

一，缺乏对 GaN∶Fe非线性折射及宽带光谱动力学的

研究，而探究超快折射和宽带光谱响应对材料光动力

学以及光开关、光伏等超快和宽带光电器件的应用与

开发至关重要。因此，本文首先基于相位物体（PO）的

泵浦探测技术研究双光子激发下 GaN∶Fe的非线性吸

收和折射动力学，发现折射动力学表现出明显的复合

过程，载流子的俘获寿命依赖于 Fe的掺杂浓度；随后

通过单光子激发可见光宽波段的探测技术进一步探究

Fe缺陷态诱导的超快瞬态吸收，发现基于 Fe缺陷态
的 Fe3+/Fe2+电荷转移过程显著调制了 GaN宽带瞬态
光谱与吸收动力学；最后通过全局分析拟合载流子在
不同能态下的布局与吸收光谱，结合建立的载流子复
合模型来获得 Fe相关缺陷态诱导的载流子俘获动力
学机制和光物理参数。

2 样品与实验部分

本文研究的半绝缘（SI）GaN∶Fe晶体样品来自苏
州纳维科技有限公司，晶体通过氢化物气相外延
（HVPE）方法生长，晶向为［0001］，位错密度低于 5×
106 cm-2，双面抛光后的厚度约为 1 mm。用 HVPE生
长的 GaN由于残留施主杂质如 O和 Si，通常表现出 n
型导电性，但掺杂浓度高于 1016 cm-3（即单位厘米体积
中的原子数为 1016）的 Fe杂质就可以补偿无意中加入
的施主杂质。虽然 Fe掺杂的引入可以补偿施主，但是
Fe受主较大的电离能只能在GaN引入深受主能级，导
致费米能级钉扎在带隙中央附近，使得 GaN∶Fe晶体
表现出半绝缘特性（电阻率大于 106 Ω·cm）［17］。本文研
究的三个样品中 Fe的掺杂浓度分别为 1×1018、6×
1018、1×1019 cm-3，分别记为 low-Fe、med-Fe、high-Fe。
文中涉及的所有实验均在室温下进行。

本文在飞秒脉冲泵浦下基于 PO和超连续光谱等
多维度探测手段来研究 GaN∶Fe的瞬态非线性及动力
学，泵浦探测的基本原理如图 1所示。在 PO泵浦探测
中，探测光路中引入 PO，该技术可以克服以往传统泵
浦探测光路的缺点，能同时测量样品的瞬态非线性吸
收和折射特性，区分不同的光物理机制，并且不受载流
子复合方式的影响。在飞秒瞬态吸收光谱中，探测光
利用的是聚焦在蓝宝石基片上产生的超连续白光
（400~800 nm），基于超连续光探测下的吸收光谱能获
得载流子在不同延迟下的宽带动力学特性。基于吸
收、折射和光谱的多种泵浦探测技术的实验光路和原
理参见文献［30-32］。

在不同的泵浦探测实验中，所用的激发光源均为
掺镱光纤飞秒激光系统（PHAROS，1030 nm）泵浦的
光 学 参 量 放 大 器 （OPA， Light Conversion
ORPHEUS）输出的波长可调激光脉冲，脉冲宽度为
190 fs［半峰全宽（FWHM）］，激光脉冲的重复频率为
6 kHz。PO泵浦探测实验利用 650 nm波长激发，其光

图 1 泵浦探测原理图

Fig. 1 Schematic of pump-probe
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子能量 ℏω（ℏ为约化普朗克常数，ω为光波角频率）小

于 GaN的禁带宽度 E g但大于其一半（即 E g/2< ℏω<
E g），此时泵浦光可以通过双光子吸收在样品内部产生

空间分布较均匀的光生载流子。此外，飞秒瞬态吸收

光谱实验使用单光子激发产生与 Fe掺杂浓度相当的

非平衡载流子，除了超快时间分辨的特性之外［33］，通过

比较不同延迟白光超连续谱的强度可以得到更为准确

的光动力学信息，用光学密度变化（ΔOD）来表示瞬态

吸收响应：

ΔOD = lg ( IunpumpedIpumped )， （1）

式中：Iunpumped和 Ipumped分别为无泵浦光激发和有泵浦光

激发时透过样品的超连续白光光谱的强度。

3 结果与讨论

3. 1 双光子激发下的GaN∶Fe的瞬态光学非线性

图 2为 low-Fe和 high-Fe在短延迟下的非简并吸

收和折射动力学结果，泵浦波长为 650 nm，探测波长

为 515 nm，能量为 0. 55 μJ。图 2中各个分图的横坐标

代表的是泵浦光束和探测光束之间的时间延迟，纵坐

标代表的是归一化透过率。在图 2（a）、（c）所示的吸收

动力学曲线中，零延迟处吸收出现谷值，响应速率（谷

值对应的时间半宽）与脉冲宽度基本一致，应为非简并

双光子吸收过程。在双光子吸收效应影响下，可以观

察到 low-Fe和 high-Fe样品在 10 ps内的吸收衰减过

程，该时间尺度与载流子 -声子作用时间相当，可解释

为载流子弛豫到导带底（即载流子冷却）的过程［34］。而

两者的透过率在延迟窗口下都未完全恢复到 1（基

线），证明了载流子吸收（自由载流子吸收或缺陷态载

流子吸收）的存在，回复曲线的长拖尾说明了载流子冷

却过程具有较长的回复寿命，至少在 ns量级。图 2
（b）、（d）分别是 low-Fe和 high-Fe的非线性折射动力

学曲线，不同于吸收动力学，与双光子吸收对应的三阶

折射率 Kerr效应并不明显，而载流子折射响应幅值明

显大于吸收响应，同时也表现出明显的回复，其回复速

度随着 Fe掺杂浓度的增大而增大。

如图 3所示，根据等效四能级模型及对应的速率

方程来讨论各能级载流子的变化：
dN 0

dt =
β
2ℏω I

2
e -

N 0

τ1
- N 0

τ2
， （2）

dN 1

dt =
N 0

τ1
- N 1

τ2
， （3）

dN 2

dt =
N 0

τ2
+ N 1

τ2
- N 2

τ3
， （4）

式中：t为时间；β为双光子吸收系数；Ie为入射泵浦光

的光强；N 0为粒子从价带（能级一）被激发到导带高能

态上（能级二）的粒子数；N 1为弛豫到导带底（能级三）

的粒子数；N 2为缺陷态（能级四）的粒子数；τ1为载流

子在导带内的弛豫寿命，与热载流子冷却过程相对应，

图 2 不同掺杂浓度的 GaN∶Fe的非线性光学响应。（a）low-Fe和（c）high-Fe晶体的非简并吸收动力学；（b）low-Fe和（d）high-Fe
晶体的非简并折射动力学

Fig. 2 Nonlinear optical responses of GaN∶Fe with different doping concentrations. Nondegenerate absorption dynamics of (a) low-Fe
and (c) high-Fe crystals; nondegenerate refractive dynamics of (b) low-Fe and (d) high-Fe crystals
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弛豫到导带底的电子被缺陷态俘获；τ2为载流子的俘
获寿命；τ3为俘获载流子的复合寿命。

根据建立的载流子等效模型和速率方程，在薄样
品和慢变包络近似下探测光的非线性传播方程可表
示为

dIp
dz '
=-(α0 + 2βIe + σ0N 0 + σ1N 1 + σ2N 2) Ip，（5）
dϕ p
dz '
= ω
c (2n2 Ie + η0N 0 + η1N 1 + η2N 2)， （6）

式中：z '为光在样品中的传播深度；c为光速；Ip和 ϕ p分
别为探测光的光强和相位；α0为探测光的线性吸收系
数；n2为 Kerr折射系数；σ0为激发后的热载流子吸收
截面；σ1为冷却至导带底的载流子吸收截面；σ2为电子
束缚在俘获态的吸收截面；η0为热载流子折射体积；η1
为冷载流子折射体积；η2 为俘获态载流子折射体积。

由于瞬态非线性吸收在载流子带内弛豫后没有明显的
回复，这里重点分析非线性折射动力学曲线，并在表 1
中汇总了双光子吸收和载流子非线性折射有关的光物
理参数。图 2中的瞬态吸收曲线和 τ1表明载流子的带
内弛豫是一个超快过程，且对折射的衰减影响很小，在
拟合过程中可以认为 η0 ≈ η1。另外，图 2（d）中 high-Fe
的折射响应最终几乎回复到 1（基线）的位置，可以认
为 η2 ≈ 0。因此，表 1中的折射体积只给出了 η0 的拟

合结果。同时通过拟合得到的快过程热载流子弛豫时

间分别为 8、2. 8、2. 1 ps，慢过程为载流子俘获的时间，

三个样品对应的寿命分别为 100、21、13 ps。由此可

见，随着 Fe含量的增加，由于载流子俘获效应，载流子

的俘获寿命在不断缩短。

3. 2 单光子激发下的宽带吸收动力学

3. 1节主要通过 PO泵浦探测实验和等效四能级

模型研究了 GaN∶Fe晶体的非线性光学特性，非线性

吸收动力学表明 GaN∶Fe中存在更为复杂的载流子吸

收机制，导致了与折射动力学完全不同的响应。为此，

本节进一步利用飞秒瞬态吸收光谱测量技术分析

GaN∶Fe在整个可见光波长的宽波段范围内的时间分

辨瞬态吸收光谱响应，同时探究基于载流子激发与俘

获的 Fe缺陷态载流子超快动力学特性。

实验使用的泵浦光波长为 365 nm，探测光波长的

覆盖范围为 450~725 nm，泵浦光功率为 21 mW，能流

约为 1. 2 mJ/cm2，在单光子激发下样品表面的非平衡

载流子浓度约为 1018 cm-3。图 4显示了单光子激发下

三个样品在特定延迟时间下不同波长的瞬态吸收光

谱 ，每 个 样 品 经 过 泵 浦 光 激 发 后 在 很 短 的 时 间

（<2 ps）内就产生了宽带吸收。对于图 4（a）中 low-Fe
样品，延迟时间为 0. 25 ps时，吸收达到最大值，且吸收

峰的位置约在 538 nm 处。随着延迟时间的增加，吸收

在不断地衰减，到 1700 ps时，吸收峰消失。在med-Fe
样品中，如图 4（b）所示，在约 526 nm处有一个吸收峰，

8~1700 ps时间内只有吸收的幅值在逐渐减小，吸收

峰的位置不发生改变。图 4（c）是 high-Fe样品的瞬态

光谱图，与其他掺杂浓度的样品类似，整个吸收光谱在

7 ps时达到吸收的最大值。吸收峰的位置约在 530 nm
处，随着进一步的时间延迟，吸收也在不断地衰减，吸

收峰的位置从 530 nm略微蓝移至 505 nm左右，表明

这里的态不是单一的缺陷态，可能是由其他态之间的

转移和弛豫引起的。当延迟时间为 1700 ps时，所有样

品的宽带吸收及对应的吸收峰仍然存在。此外，随着

掺杂浓度的增加，光谱的吸收响应也在不断增强，掺杂

浓度越高，样品在整个波段范围内的吸收也就越强。

在未掺杂 GaN的吸收光谱中并未观察到吸收峰，其瞬

态吸收响应也随着探测波长的增加而增大，这是由于

未掺杂 GaN的瞬态吸收是由声子辅助的自由载流子

吸收引起的［35］。而三个 Fe掺杂 GaN样品的吸收光谱

在整个探测波段内皆有吸收峰的存在，表现出与未掺

杂样品完全不同的瞬态吸收响应，足以证明瞬态吸收

响应并不来源于自由载流子吸收，而是源于 Fe缺陷态

相关的光吸收。

图 5为不同掺杂浓度下 GaN∶Fe在不同探测波长

下的瞬态吸收动力学曲线。借助图 3中 GaN∶Fe的等

效四能级及式（2）~（4），利用全局分析理论［36］对实验

数据进行了拟合，发现拟合数据与实验结果十分吻合，

并可由此解释不同掺杂浓度下 GaN∶Fe的超快俘获动

力学特性。图 5中，在零延迟时刻，三个样品都存在急

剧上升的峰，表现出明显的反饱和吸收，在零延迟之后

信号又急剧下降，该快过程考虑为热载流子的弛豫过

图 3 GaN∶Fe的等效四能级图

Fig. 3 Equivalent four-level diagram of GaN∶Fe

表 1 利用基于速率方程下的瞬态非线性模型拟合得到的光物

理参数

Table 1 Photophysical parameters obtained by fitting transient
nonlinear model based on rate equation

Sample

low-Fe
med-Fe
high-Fe

β /
（10-11 m·W-1）

1. 30
1. 55
1. 20

τ1 /ps

8. 0
2. 8
2. 1

τ2 /ps

100
21
13

η0 /
（10-22 cm3）

-3. 4
-7. 7
-2. 0
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程，对应于图 3中的过程①。之后弛豫到导带底的电
子会被 Fe的相关缺陷态俘获，对应图 3的过程②。随
着延迟时间进一步的推移，不同样品的回复过程也明
显不同。在 1500 ps延迟时间之后，三个样品的吸收信
号最终趋于稳定，ΔOD数值分别为 1（low-Fe）、5（med-

Fe）、7（high-Fe），动力学曲线的长拖尾代表着缺陷态

上具有很长的回复寿命，远大于延迟窗口，对应图 3的
过程③。利用全局拟合得到的 GaN∶Fe的载流子寿命
总结在表 2中。每个寿命都对应一个弛豫复合过程，
三个样品的动力学过程虽然一致，但每个过程的寿命
却不相同，意味着 Fe掺杂浓度的增加对载流子的俘获
寿命和吸收光谱动力学具有显著的调制。

3. 3 Fe态之间的载流子俘获机制

3. 1节和 3. 2节分析了不同 Fe掺杂浓度下 GaN∶
Fe晶体的光学非线性和宽带吸收动力学特性，并建立
了简化的能级结构。但是 GaN中的 Fe离子由于晶体
配位场的 Stark效应，会发生分裂，从而形成不同的能
级［37-38］，因此，本节通过构建不同 Fe缺陷态的能带模型，
结合泵浦探测实验结果，对GaN∶Fe晶体的光动力学机
制进行进一步的探究与分析。在不同 Fe掺杂浓度下，
测量了 GaN∶Fe的线性吸收光谱，如图 6所示。在约
2. 71 eV的位置处观测到了微弱的吸收峰，这归因于
Fe3+基态与其激发态之间的跃迁［4E（G）-6A1（S）］，而在

更高的光子能量下观测到的带隙内吸收则是源于 Fe3+
到 Fe2+的价态转变过程［25］，因此可以证明 Fe离子不同
价态和激发态的存在，这些价态又可以通过俘获载流
子或受到光激发而相互转换，也有相关的理论计算证
明了 Fe离子在GaN中存在多种价态［39］。

图 4 单光子激发下的瞬态吸收光谱。（a）low-Fe；（b）med-Fe；（c）high-Fe
Fig. 4 Transient absorption spectra under single photon excitation. (a) low-Fe; (b) med-Fe; (c) high-Fe

图 5 样品在单光子激发下的瞬态动力学曲线，实线为四能级全局拟合曲线。（a）low-Fe；（b）med-Fe；（c）high-Fe
Fig. 5 Transient kinetic curves of samples under single-photon excitation (solid lines are four-level global fitting curves). (a) low-Fe;

(b) med-Fe; (c) high-Fe

表 2 不同 Fe掺杂浓度下的GaN样品的全局拟合参数

Table 2 Global fitting parameters of GaN samples with
different Fe-doped concentrations

Sample
low-Fe
med-Fe
high-Fe

τ1 /ps
0. 50
2. 30
2. 21

τ2 /ps
125
76
19

τ3 /ns
3. 4
11. 2
7. 7

图 6 GaN∶Fe的线性吸收光谱图

Fig. 6 Linear absorption spectra of GaN∶Fe
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基于 3. 2节的宽带瞬态吸收动力学特性，在图 7中
建立了 GaN∶Fe中载流子光激发、缺陷态俘获及探测
光吸收过程。在GaN晶格中加入的 Fe原子取代了Ga
的位置，GaN晶体中 Fe离子有中性态 Fe3+和负电荷态
Fe2+两种形式，由于 Fe掺杂浓度远高于固有的施主杂
质（约 1016 cm-3），因此可以认为未激发时的 Fe缺陷完
全以 Fe3+的形式存在［38］，这也与线性吸收图得出的结
果一致。Fe离子与导带和价带之间的跃迁满足选择
定则，而 Fe离子的不同能级由于从同一个轨道分裂，
它们之间的跃迁并不满足选择定则，因此辐射和吸收
跃迁的概率很低［40］。此外，Fe离子之间的内部转换弛
豫寿命至少在 ns量级［27，41］，因此，模型中忽略了 Fe离
子不同能级间的跃迁。与未掺杂 GaN相比，由于 Fe
缺陷的引入，GaN∶Fe的载流子寿命很短，证明了 Fe
杂质提供了额外的有效非辐射复合通道。

如图 7所示，在单光子或双光子激发下，价电子吸
收光子的能量后跃迁到导带中去，同时在价带留下空
穴。由于 Fe3+的基态能级靠近导带，因此 Fe3+将快速
俘获导带中的电子变为 Fe2+的基态，这也是双光子激
发下瞬态折射产生明显回复的根本原因，并且可以估
算出 Fe3+对导带电子的俘获速率 C n1 = (1. 0± 0. 2)×
10-8 cm3 ⋅ s-1，这与之前理论和实验报道的数值基本一
致［25，35，41］。而在单光子激发下，与双光子激发不同，价
电子受到紫外泵浦光的作用后还会被激发至 Fe3+能级
（基态 Fe3+转变为基态 Fe2+），对应的泵浦光激发的截
面为 σ3。基态的 Fe2+的外层电子在泵浦光的作用下会
继续被电离至导带（基态 Fe2+转变为 Fe3+的激发态
Fe3+*），吸收截面为 σ4。随后，Fe3+*将继续以系数 C n2

俘获导带中的电子，转为 Fe2+的激发态 Fe2+*，此后两
种离子激发态的转换过程通过空穴与电子的俘获循环
往复，可以简单表示为

Fe3++ e-→ Fe2+，Fe2++ h+→ Fe3+ *，
Fe3+ * + e-→ Fe2+ *，Fe2+ * + h+→ Fe3+ *， （7）

式中：e-为带负电的导带电子；h+为带正电的价带空
穴。Fe离子两种电荷态之间的转换是一个动态平衡
过程，根据 Fe离子之间的能态转变［37］以及建立的缺陷
态模型，非平衡载流子浓度变化为

dΔn
dt = G+ σ4N i_ Ie

ℏω - C n1N i0Δn- C n2N ii0Δn，（8）

dΔp
dt = G+ σ3N i0 Ie

ℏω ， （9）

式中：Δn和 Δp分别为非平衡电子和空穴的浓度；G=
αIe
ℏω 和 G= βI 2e

2ℏω 分别是单光子和双光子激发下的载流

子产生速率，α是单光子吸收系数；N i0、N i_、N ii0分别为
单位体积内 Fe3+、Fe2+、Fe3+*的数量。此外，价带中的
电子可以通过吸收探测光跃迁至 Fe3+*，从而转变为
Fe2+*，这样的过程被定义为 Fe3+*的缺陷态吸收，引起
的光密度变化可以表示为

ΔOD ( λ，td)=∫
0

d

[ ]σd ( )λ N ii0 ( )z，td dz， （10）

式中：σd为 Fe3+*对探测光的吸收截面；td为延迟时间；λ

为探测波长；d为探测光在样品中的传播距离。
在图 4所示的三个样品的吸收光谱中，缺陷态刚

受到泵浦光激发时就有吸收峰的存在，这也证明了缺
陷态经过泵浦光激发随即发生了电荷转移过程，并引
起了相应的缺陷态吸收。根据图 7所建立的激发俘获
动力学模型，在泵浦光脉冲的作用下，Fe离子不同电
荷态之间可以完成 Fe3+→Fe2+→Fe3+*瞬时的转变。同
时根据第一性原理计算出的（Fe3+*/Fe2+*，4T1→5E）热
力学跃迁能级在价带顶之上 1. 75 eV左右［39］，考虑到
晶格弛豫引起的实际光吸收能量会略高于热力学跃迁
能量，因此探测光诱导的 Fe3+*到 Fe2+*的转换（价带到
缺陷态的电子跃迁）对应的光子能量约在 2. 0~2. 5 eV
之间，这与图 4中各样品的吸收峰值（约 2. 3 eV）十分
吻合。此外，Fe3+*将以 C n2的速率快速俘获导带中的
电子，Fe3+*含量的减少使得吸收快速衰减。若认为泵
浦光激发后的 Fe缺陷全部转变为激发态的 Fe3+*，由
于非平衡载流子平均浓度（约 8×1017 cm-3）低于三个
样品中 Fe缺陷的含量，因此 Fe3+*可以俘获所有的光
生电子，并导致吸收动力学的快过程占比随着 Fe含量
的增大而降低，另外考虑到 Fe2+*与空穴之间较慢的俘
获过程，俘获态 Fe3+*可以保持很长的寿命，这些都与瞬
态吸收动力学曲线相一致。与此同时，可以根据吸收响
应（图 4）和载流子俘获寿命（图 5）估算出 Fe3+*吸收峰位

置处的吸收截面 σd= (6± 2)×10-17 cm2，这相较于自

由载流子大了至少一个数量级［31］，Fe3+*电子俘获系数

C n2= (7± 3)×10-9 cm3 ⋅ s-1，略小于基态 Fe3+的俘获

系数。

4 结 论

利用多种泵浦探测技术探究 GaN∶Fe的光学超快
非线性动力学及载流子俘获机制。在非简并 PO泵浦
探测中，非线性吸收曲线零延迟处的单谷源于双光子
吸收，在载流子冷却后的回复曲线长拖尾在 ns量级，
但是非线性折射动力学曲线在不同 Fe含量下表现出
明显的回复过程，其寿命随 Fe含量的增加降低 1个数
量级，可以低至约 10 ps。单光子激发下的飞秒瞬态吸
收光谱表明三个样品在整个可见光波段表现出随 Fe
含量的增加而不断增强的宽带吸收，并且均在约

图 7 基于 Fe缺陷态的不同电荷态建立的载流子激发俘获与

吸收动力学模型

Fig. 7 Kinetic model of carrier excitation capture and absorption
established based on different charge states of Fe defect states
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530 nm附近观测到了吸收峰，与未掺杂GaN完全不同
的瞬态光谱响应归因于 Fe缺陷不同电荷态的互相转
换过程。建立的基于 Fe缺陷的 GaN超快光物理机
理，很好地解释了瞬态光谱实验，并利用速率方程和全
局拟合估算了载流子俘获系数与 Fe缺陷态的吸收截
面。对 GaN∶Fe超快折射动力学和宽带瞬态光谱的研
究不仅对理解 GaN中基于 Fe缺陷的载流子输运和弛
豫过程至关重要，而且为 Fe掺杂 GaN在未来超快光
电探测和宽带光伏、全光集成器件领域的应用提供了
重要的科学指导。
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