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利用光抽运 -太赫兹探测技术, 研究了ZnSe的载流子弛豫过程和太赫兹波段电导率的时间演化过程. 在
中心波长为 400 nm的抽运光作用下, ZnSe的载流子弛豫过程用双指数函数进行了很好的拟合, 其快的载流
子弛豫时间和慢的载流子弛豫时间均随抽运光密度的增加而增大. 快的载流子弛豫时间随抽运光密度的增加
而增大与样品中的缺陷有关, 随着激发光密度的增加, 激发的光生载流子浓度增大, 缺陷逐渐被光生载流子填
满, 致使快的载流子弛豫时间增大; 慢的载流子弛豫时间随着抽运光密度增加而增大主要和带填充有关. 不
同抽运光延迟时间下ZnSe在太赫兹波段的瞬态电导率用Drude-Smith模型进行了很好的拟合. 对ZnSe光致
载流子动力学特性的研究为高速光电器件的设计和制造提供了重要的实验依据.

关键词: 光抽运 -太赫兹探测, 光密度, 光生载流子, 瞬态电导率
PACS: 72.20.Jv, 72.20.–i, 42.65.Re, 72.80.Ey DOI: 10.7498/aps.65.247201

1 引 言

半导体材料的载流子特性是开发各种重要器

件的基础. 通过对半导体中光生载流子超快动力学
的研究, 可以获得其载流子产生和复合的信息, 并
进一步认识其微观动力学机理, 为改善半导体材料
和器件提供新的数据, 为高速光电器件的设计和制
作 [1,2]提供重要的实验依据.

光抽运 -太赫兹探测技术是一种新兴的应用前
景良好的超快载流子动力学研究技术. 该技术是利

用同步产生的红外抽运脉冲和太赫兹探测脉冲来

实现测量的. 通过该技术既可以直接地观测到样品
信号的光致变化所反映出来的信息, 又能提供一个
亚皮秒量级 (最高可达 200 fs)时间分辨率的载流子
动力学过程, 还能够将自由载流子、局域化载流子、
激子和表面等离子体共振区分开来 [3]. 太赫兹辐射
对半导体表面的载流子分布和变化十分敏感, 很适
合被用作探测波来反映载流子的运动状况. 相对
于太赫兹时域光谱技术, 光抽运 -太赫兹探测光谱
技术更加复杂, 前者所测得的信息为样品的静态特
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性, 而后者所测得的是物质的动态变化信息. 在过
去几年里, 利用光抽运 -太赫兹探测技术通过光激
发样品的方法研究半导体材料非平衡载流子动力

学过程已经取得了不少成果 [4−13].
近年来, 宽禁带半导体材料在光信息处理、光

储存、集成光学、短波长激光二极管的开发及相关

的研究等领域的应用而倍受人们的关注. ZnSe晶
体是典型的宽禁带 II-VI族直接带隙半导体, 室温
下的禁带宽度为 2.7 eV, 透光范围在 0.5—15 µm,
具有优异的理化性质, 可用于红外透镜、激光窗口、
集成光学器件、制造蓝光半导体激光器件、光探测

器件、非线性光学器件和波导调制器件等 [14−17].
关于ZnSe能够产生和探测太赫兹波已经有很多相
关报道 [18−20]. 在过去几年里, ZnSe在太赫兹波段
的折射率、介电常数和吸收系数等特性引起了人们

的关注 [21,22], 但研究者对于ZnSe块体材料在太赫
兹波段的载流子动力学特性仍然了解很少. 本文利
用光抽运 -太赫兹探测技术研究ZnSe的载流子弛
豫过程和太赫兹波段电导率的时间演化过程. 在中
心波长为 400 nm的抽运光作用下, ZnSe的载流子
弛豫过程随着抽运光密度的增加, 其快的载流子弛
豫时间和慢的载流子弛豫时间均增大; 在中心波长
为400 nm, 抽运光密度为240 µJ/cm2作用下ZnSe
的瞬态电导率随着抽运光延迟时间的增加逐渐减

小, 并用Drude-Smith模型进行了很好的拟合. 利
用光抽运 -太赫兹探测技术对ZnSe光致载流子动
力学特性的研究为高速光电器件的设计和制作提

供重要的实验依据.

2 实 验

实验中所用的实验光路系统是光抽运 -太赫兹
探测实验系统, 其光路如图 1所示. 实验中所用的
激光光源是Spectra Physics公司生产的再生放大
器 (Spitfire Pro), 它以振荡器 (Mai Tai HP)的飞秒
脉冲作为种子光. 此放大器的中心波长为 800 nm,
重复频率为 1 kHz, 脉冲宽度为 120 fs. 从激光器
发出的光被分束片分为三部分, 一部分用于产生
太赫兹波, 称为产生光, 一部分用于探测太赫兹
波, 称为探测光, 另外一部分较强的光用于激发样
品, 称为抽运光. 太赫兹波是由光强约为 100 mW、
中心波长为 800 nm的光聚焦于厚 1 mm, (110)取
向的ZnTe晶体上产生的 [23]. 太赫兹波是通过自
由电光取样 [24]方法探测的. 弱的探测光透过厚
1 mm, (110)取向的另外一块ZnTe晶体后进入平
衡探测器, 接入锁相放大器, 通过电脑采集到太赫
兹波信号. 抽运光是通过将从放大器出来的另外
一部分比较强的中心波长为 800 nm 的光经BBO
晶体倍频产生, 中心波长为 400 nm (3.1 eV). 通过
连续可调衰减片的调节, 抽运光密度变化范围为
40—240 µJ/cm2. 实验中, 太赫兹波光斑直径约为
1.5 mm, 激发样品的抽运光光斑直径约为 6 mm.
抽运光光斑直径大于探测光光斑直径的两倍, 这
能够充分保证探测光探测到被光均匀激发样品的

部分. 实验中所用的块体ZnSe样品是从合肥科晶
材料技术有限公司购进的, 厚0.5 mm, (0001)取向.
所有实验均在室温下进行.
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Fig. 1. (color online) Experimental setup for optical pump-terahertz probe measurements.
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3 结果与分析

图 2为室温下ZnSe的紫外 -可见吸收光谱. 从
ZnSe室温下的吸收光谱可以看出, ZnSe对 400 nm
的光几乎是完全吸收的,所以用中心波长为400 nm
的抽运光激发ZnSe完全能够使电子从价带激发到
导带.
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图 2 ZnSe在室温下的吸收光谱
Fig. 2. The absorbance spectrum of ZnSe at room
temperature.

首先, 我们用中心波长为 400 nm的光激发
ZnSe, 研究了不同抽运光密度激发下太赫兹脉冲峰
值透过率的变化情况. 图 3为不同抽运光密度作用
下太赫兹脉冲峰值透过率随时间变化的归一化图.
从图 3可以看出ZnSe中光激发载流子的复合过程
与抽运光密度密切相关. 用双指数衰减函数对其
进行拟合, 图 3中实线为拟合结果, 其拟合数据如
表 1所列. 拟合结果显示, ZnSe的载流子复合过程
分为两部分, 一部分为快的载流子复合过程, 另一
部分为慢的载流子复合过程, 快的载流子弛豫时间
为几十皮秒到上百皮秒, 慢的载流子弛豫时间为一
个到几个纳秒. 慢的载流子弛豫时间和快的载流子
弛豫时间均随抽运光密度的增加而增大. 快的载流
子弛豫时间随抽运光密度增加而增大与样品中的

缺陷有关, 随着激发光密度的增强, 激发的光生载
流子浓度增大, 缺陷逐渐被光生载流子填满, 致使
快的弛豫时间变大; 慢的弛豫时间随着抽运光密度
增加会变大主要和带填充有关 [25−27].

我们还测量了同一抽运光波长 (400 nm)、同一
抽运光密度 (240 µJ/cm2)、不同抽运光延迟时间下
ZnSe的瞬态电导率变化谱. 把没有抽运光激发样
品时测得的太赫兹时域光谱作为参考信号, 有抽运
光激发样品时测得的太赫兹时域光谱作为样品信

号, ZnSe的复电导率可以通过 (1)式计算得到 [28]

T̃ (ω) = A e iϕ =
Ẽpump(ω)

Ẽref(ω)

=
1 + n

1 + n+ Z0σ̃(ω)d
, (1)

其中, d为样品趋肤深度, n为没有光激发时的样品
在太赫兹波段的折射率, Z0 = 377 Ω是自由空间阻

抗, A为有抽运光激发时的太赫兹信号和没有抽运
光激发时的太赫兹信号在频谱上的强度之比, ϕ为
有抽运光激发的样品信号与没有抽运光激发的样

品信号的相位差. 我们利用ZnSe没有抽运光激发
时的太赫兹时域光谱计算了其在太赫兹波段的折

射率, 如图 4所示, 这与文献 [22]的结果相一致. 在
ZnSe电导率计算中, 我们取其在 1 THz处的折射
率值约为 2.95. ZnSe在 400 nm处的消光系数约为
0.29 [29]. 趋肤深度与消光系数的关系为
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图 3 (网刊彩色)不同抽运光密度作用下太赫兹脉冲峰值
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Fig. 3. (color online) The negative differential trans-
mission (−∆T/T0) (normalized) of the main peak of
the terahertz probe pulse as a function of time delay
with pump fluence of 40, 70 and 240 µJ/cm2 for bulk
ZnSe. Solid curves are biexponential fits.
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图 4 ZnSe在太赫兹波段的折射率
Fig. 4. Refractive index of ZnSe in terahertz wave
band.
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d =
1

α
=

λ

4πκ
, (2)

其中, α为吸收系数, k为消光系数, λ为波长. 计
算出ZnSe在 400 nm处的趋肤深度约为 110 nm.
根据电导率计算公式和测得的在抽运光密度为

240 µJ/cm2激发下不同延迟时间的ZnSe的太赫兹
时域光谱, 分别计算出了抽运光延迟时间为 2, 20
和 100 ps时ZnSe电导率的实部和虚部, 如图 5所
示. 从图 5可以看出, 不同抽运光延迟时间下电导
率的实部都是正的, 并且随着频率的增大而增大.
而不同抽运光延迟时间下电导率的虚部都是负的,
并且随着频率的增大而减小. 根据电导率实部和虚
部的变化特点, 我们选用Drude-Smith模型对电导
率的实部和虚部进行拟合, 其表达式为 [30]

σ̃(ω) =
ε0ω

2
pτ

1− iωτ

(
1 +

c1
1− iωτ

)
, (3)

式中, ωp =

√
Ne2

m∗ε0
是等离子体频率, N是载

流子浓度, 对于载流子浓度N可以利用公式

N = (1 − R)Eα/(Ahv)来计算, 其中R是垂直入

射时的反射率, E是单脉冲能量, A是光照射在样
品上的面积; τ是散射时间, 即载流子的平均碰撞
时间; m*是有效质量. 当 c1 = 0时, 其表达式为
Drude模型, 表示载流子完全是自由的; 当 c1取值

在−1到 0之间时, 该表达式表示不同程度的载流
子的散射或者局域; 相应地, 当 c1 = −1时, 表示
载流子的完全逆向散射或完全局域. 图 5中实线为
Drude-Smith模型的拟合结果.

从图 5可以看出, 光激发层的电导率用Drude-
Smith模型能够基本拟合, 拟合参数如表 2所列.
从Drude-Smith模型拟合结果可以看出, 随着抽运
光延迟时间的增加, 载流子平均碰撞时间 τ不断减

小, c1也逐渐减小. 一般情况下, 高的载流子浓度
导致载流子与载流子碰撞增强, 也就是说随着抽运
光延迟时间的增加, 其载流子浓度逐渐减小, 平均
碰撞时间应该增大. 载流子浓度与碰撞时间的反常
依赖关系表明光激发载流子之间以反向散射为主.
负的 c1值也进一步说明了载流子之间碰撞以反向

散射为主. 对于弹性碰撞来说, c1来自于 cos θ的值
(θ是散射角). 负的 c1值表明, 电子系统所携带的
静电流在恢复到其平衡值之前就反向了. 随着抽运
光延迟时间的增加, c1值逐渐减小, 这时直流电导

逐渐占主流. 当抽运光延迟时间为 2 ps时, c1值接
近于−1, 这表明直流电导被抑制, 并且最大电导出
现在高频位置. 因此, 光激发ZnSe引起的电导率色
散关系不符合经典的Drude模型可能是块体材料
中光激发载流子的反向散射引起的.
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图 5 (网刊彩色)不同抽运光延迟时间下 ZnSe的电导率
的实部和虚部 (a), (b)和 (c)分别是延迟时间为 2, 20,
100 ps时电导率的实部 (黑色)和虚部 (蓝色), 图中的实
线为拟合结果

Fig. 5. (color online) Real and imaginary components
of the complex terahertz conductivity of ZnSe at (a)
2 ps, (b) 20 ps, (c) 100 ps delay time after photoexci-
tation with a pump fluence of 240 µJ/cm2. Solid lines
are fitting curves with Drude-Smith mode.
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表 1 不同抽运光密度激发下太赫兹脉冲峰值透过率随时

间变化的双指数衰减函数拟合结果

Table 1. The fitting parameters with a biexponential
function for pump fluence of 40, 70 and 240 µJ/cm2

with excitation at 400 nm.

Pump fluence/µJ·cm−2 τ1/ps τ2/ps

40 38 1119

70 81 3434

240 125 4146

表 2 不同抽运光延迟时间下, Drued-Smith模型拟合参数
Table 2. The fitting parameters based on Drude-Smith
model at different pump delay time with excitation flu-
ence of 240 µJ/cm2.

Delay time/ps ωp/(2π)/THz τ/fs c1

2 158 69 −0.99

20 298 19 −0.9

100 230 17 −0.85

4 结 论

本文利用光抽运 -太赫兹探测技术研究了
ZnSe的光致载流子动力学特性, 主要包括在中
心波长 400 nm的光激发下的ZnSe载流子弛豫过
程和太赫兹波段电导率的时间演化过程. 在中心波
长为 400 nm的抽运光作用下, ZnSe的载流子弛豫
过程用双指数函数进行了很好的拟合, 其快的载流
子弛豫时间和慢的载流子弛豫时间均随抽运光密

度的增加而增大. 快的载流子弛豫时间随抽运光密
度的增加而增大与样品中的缺陷有关, 随着激发光
密度的增加, 激发的光生载流子浓度增大, 缺陷逐
渐被光生载流子填满, 致使快的弛豫时间增大; 慢
的载流子弛豫时间随着抽运光密度增加而增大主

要和带填充有关. 不同抽运光延迟时间下ZnSe在
太赫兹波段的瞬态电导率用Drude-Smith 模型进
行了很好的拟合. 对ZnSe光致载流子动力学特性
的研究为高速光电器件的设计和制造提供了重要

的实验依据.
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Abstract

Optical pump-terahertz (THz) probe spectroscopy is employed to investigate the photo-excited carrier relaxation

process and the evolution of terahertz conductivity in ZnSe. With the pump pulse at a wavelength of 400 nm, the

carrier relaxation process can be well fitted to a biexponential function. We find that the recombination process in ZnSe

occurs through two components, one is the fast carrier recombination process, and the other is the slow recombination

process. The fast carrier relaxation time constant is in a range from a few tens of picoseconds to hundreds of picoseconds,

and slow carrier relaxation time constant ranges from one to several nanoseconds. We find that both the fast and the

slow carrier relaxation time constant increase with the power density of pump beam increasing, which is related to the

density of defects in the sample. Upon increasing the excitation power density, the defects are filled by the increased

photo-excited carriers, which leads to an increase in the fast carrier relaxation time. While, the slow carrier relaxation

time increasing with pump flux can be attributed to the filling of surface state. We also present the THz complex

conductivity spectra of ZnSe at different delay times with a pump flux of 240 µJ/cm2. It is shown that the real part of

the conductivity decreases with increasing the pump-probe delay time. The real part of the conductivity is positive and

increases with frequency in each of the selective three delay times (2, 20, and 100 ps), while the imaginary part is negative

and decreases with frequency. The transient conductivity spectra at terahertz frequency in different delay times are fitted

with Drude-Smith model. According to the fitting results from Drude-Smith model, with the pump-probe delay time

increasing, the average collision time τ and the value of c1 decrease. Generally, a higher carrier density leads to a more

frequent carrier-carrier collision, which means that the collision time should decrease with carrier density increasing.

The abnormal carrier density dependence of collision time implies a predominance of backscattering in our ZnSe. The

predominance of backscattering is also observed for the negative value of c1. The negative value of c1 indicates that some
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photocarriers are backscattered in ZnSe. With a delay time of 2 ps, the value of c1 approaches to −1, which indicates

that the direct current (DC) conductivity is suppressed, and the maximum conductivity shifts toward higher frequency.

With increasing the delay time, the value of c1 decreases: in this case DC conductivity dominates the spectrum. The

study of the dynamics of photoinduced carriers in ZnSe provides an important experimental basis for designing and

manufacturing the high speed optoelectronic devices.

Keywords: optical pump-terahertz probe, pump flux, photocarriers, transient conductivity
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