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极化子效应对 ＺｎＳ／ＣｄＳｅ量子点三阶极化率的影响

陈知红，王军延，方天红
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摘要：在有效质量近似下，利用量子力学的密度矩阵理论，采用无限深势阱模型，从理论上计算了考虑极化

子效应后在导带子带间跃迁时ＺｎＳ／ＣｄＳｅ柱型核壳结构量子点二次电光效应（ＱＥＯＥ）和电吸收过程（ＥＡ）的
三阶极化率。通过数值计算，分析了电子ＬＯ声子和电子ＩＯ声子相互作用对ＺｎＳ／ＣｄＳｅ柱型核壳结构量子点
二次电光效应和电吸收过程的三阶极化率的影响。结果表明，极化子效应对二次电光效应的三阶极化率

χ（３）ＱＥＤＥ和电吸收过程的三阶极化率χ
（３）
ＥＡ都有很大影响，并且影响的大小与量子点的尺寸大小有关。
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１　引　　言
自１９７５年 Ｅｓａｋｉ等人第一次提出了量子线

和量子点的概念后，近二十年来对低维半导体的

研究无论是在基础理论方面还是在应用开发方面

都十分活跃。在量子点结构中，电子、空穴和激子

在三维空间受限，呈现具有分立能级的量子态，使

得它具有独特的物理特性，如电子结构、输运性质

和光学特性等。特别是，量子点体系作为人工可

剪裁的材料，与体材料相比有着显著的非线性光

学效应，而且其激发阈值也大大降低，因此量子点

体系的光学性质越来越受到人们的重视［１，２］。

维度的降低，使得电子声子相互作用在决定
低维系统的一些物理性质，如输运性质、光学性质

等方面起着重要作用，这些性质可用来指导制造

光电器件，具有非常广泛的应用前景。所以，近十

几年来，声子对电子、空穴或激子的影响成为低维

体系研究的一个热点。郭康闲等［３］讨论了电场

作用下极化子效应对量子阱的二次谐波产生的影

响；刘翠红等［４］研究了量子盘中的极化子效应；

冯晓波等［５，６］计算了球型和柱型 ＺｎＳ／ＣｄＳｅ量子
点中的三阶极化率；Ｌｉ等［７］介绍了柱型量子点中

的不同声子模式；Ｉｒｉｎａ等［８］从实验上对ＣｄＳｅ／ＺｎＳ
复合量子点进行了讨论；解淑飞等［９］研究了量子

点中的二次电光效应和电吸收过程。但迄今为

止，很少有人系统地研究极化子效应对低维量子

系统非线性光学性质的影响。

目前，关于极化子效应对核壳结构量子点非

线性光学性质的影响这方面的研究还比较少，极

化子效应对二次电光效应和电吸收过程的影响的

相关研究就更少了。本文选择柱型的 ＺｎＳ／ＣｄＳｅ
核壳结构量子点，讨论极化子效应对此量子点的

二次电光效应和电吸收过程的三阶极化率的影

响，并证明极化子效应对三阶极化率的影响是相

当重要的。

２　理　　论
２．１　电子、声子以及电声相互作用哈密顿量

考虑一个电子被约束在柱型核壳结构量子点

中，其中核材料为ＺｎＳ，壳层材料为ＣｄＳｅ。在量子
点的外层空间充满非极性介质，可以用它来形成

无限深势阱。柱型量子点的高度为 ｄ，核的半径
为Ｒ１，壳的半径为Ｒ２，具体模型如图１所示。

在有效质量近似下，考虑核壳结构量子点中
的单电子，假设光电场沿ｚ轴方向入射，采用有效
质量近似，系统的哈密顿量可写为：

Ｈ＝Ｈｅ＋Ｈｐｈ＋Ｈｅｐｈ （１）
　　第一项为电子的哈密顿量，柱坐标下可写为：
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图１　ＺｎＳ／ＣｄＳｅ核壳结构柱型量子点模型
Ｆｉｇ．１　Ｔｈｅｍｏｄｅｌｏｆａｓｕｐｐｏｓｉｔｉｏｎａｌｃｏｒｅｓｈｅｌｌｃｙｌｉｎｄｒｉｃａｌ

ｑｕａｎｔｕｍｄｏｔ

Ｈｅ＝－
２

２ｍｉ
２＋Ｖｉ （２）

其中 ｍｉ 是对应不同区域电子的有效质量，Ｖｉ对
应量子点不同区域的势能，它们分别满足如下

关系：

ｍｉ ＝
ｍ１， ｒ≤Ｒ１
ｍ２ Ｒ１≤ｒ≤Ｒ

{
２

（３）

Ｖｉ（ｒ）＝
Ｖｃ， ｒ＜Ｒ１
０， Ｒ１≤ｒ≤Ｒ２
∞， ｒ＞Ｒ

{
２

（４）

式（１）中第二项为声子的哈密顿量：
Ｈｐｈ ＝ＨＬＯ＋ＨＩＯ ＝ＨＬＯ１＋ＨＬＯ２＋ＨＩＯ （５）

其中

ＨＬＯ１ ＝
ｌｍｎ
ωＬＯ１［^ａ

＋
ｌｍｎ^ａｌｍｎ＋１／２］ （６）

ＨＬＯ２ ＝
ｌｍｎ
ωＬＯ２［^ｂ

＋
ｌｍｎ^ｂｌｍｎ＋１／２］ （７）

ＨＩＯ ＝
ｌｍ
ωＬＯ１［^ｃ

＋
ｌｍｎ^ｃｌｍｎ＋１／２］ （８）

这里 ａ^＋ｌｍｎ与 ａ^ｌｍｎ是 ＬＯ１声子的产生与湮灭算符，
ｂ^＋ｌｍｎ与 ｂ^ｌｍｎ是 ＬＯ２声子的产生与湮灭算符，^ｃ

＋
ｌｍ与

ｃ^ｌｍ是ＩＯ声子的产生与湮灭算符。
式（１）第三项为电子声子相互作用的哈密

顿量：

Ｈｅｐｈ ＝ＨｅＬＯ１＋ＨｅＬＯ２＋ＨｅＩＯ （９）
式（９）中ＨｅＬＯ１是电子在核层与类体 ＬＯ声子的相
互作用哈密顿量：

ＨｅＬＯ１ ＝－ [
ｌｍｎ

ΓＬＯ１ｍｌＪｍ
ｘｍｌｒ
Ｒ( )
１

ｅｘｐ（－ｉｍφ）·

ｓｉｎｎπ
ｄ( )ｚ^ａ＋ｍｌ＋Ｈ· ]ｃ （１０）

其中

ΓＬＯ１ｍｌ
２ ＝

２ｅ２ωＬＯ１

ｄ２Ｊ２ｍ＋１（ｘｍｌ）ｘ
２
ｍｌ＋Ｒ

２
１
ｎπ( )ｄ[ ]２

１
ε∞１
－１
ε( )
０１

（１１）
式（９）中ＨｅＬＯ２是电子在壳层与类体ＬＯ声子的相互
作用哈密顿量：

ＨｅＬＯ２ ＝－ [
ｌｍｎ

ΓＬＯ２ｍｌＴｍ
ａｍｌｒ
Ｒ( )
１

ｅｘｐ（－ｉｍφ）·

ｓｉｎｎπ
ｄ( )ｚ^ｂ＋ｍｌ＋Ｈ· ]ｃ （１２）

其中

ΓＬＯ２ｍｌ ＝
４ｅ２ωＬＯ２
槡 ｄ

１
ε∞２
－１
ε( )
０２

１
２ {× ａ２ｍｌ［ｌ

２Ｔ２ｍ－１，ｌ·

（ａｍｌｌ）＋ｌ
２Ｔ２ｍ＋１，ｌ（ａｍｌｌ）－Ｔ

２
ｍ－１，ｌ（ａｍｌ）－Ｔ

２
ｍ＋１，ｌ（ａｍｌ）］－

２π( )ｄ
２
Ｒ２１［ｌ

２Ｔｍ－１，ｌ（ａｍｌｌ）Ｔｍ＋１，ｌ（ａｍｌｌ）－

Ｔｍ－１，ｌ（ａｍｌ）Ｔｍ＋１，ｌ（ａｍｌ }）］ －１２
（１３）

这里ｄ为柱型量子点的长度，ｘｍｌ为ｍ阶贝塞尔函数
的第ｌ个零点。ε０１和ε０２分别为不同区域的静态介
电常数，ε∞１和 ε∞２分别为不同区域的高频介电
常数。

式（９）中ＨｅＩＯ是电子与ＩＯ声子相互作用的哈密

顿量［７］：

ＨｅＩＯ＝－ [
ｍｎ
ΓＩＯｍｅｘｐ（－ｉｍ）ｓｉｎ

ｎπ
ｄ( )ｚ^ｃ＋ｍｎ＋Ｈ· ]ｃ ×

Ｋｍ
ｎπ
ｄＲ( )１ Ｉｍ ｎπｄ( )ｒ ｒ≤Ｒ１

Ｉｍ
ｎπ
ｄＲ( )１ Ｋｍ ｎπｄ( )ｒ ｒ＞Ｒ{

１

（１４）

ΓＩＯｍ
２＝ ４ｅ２ω

ｄ２ ｍπ
ｄＲ( )１ ２ {× １

ε１－ε０１
－ １
ε１－ε∞

( )
１

－１
×

Ｋ２ｍ
ｍπ
ｄＲ( )１ Ｉｍ ｍπｄＲ( )１ ｍπｄＲ１ Ｉｍ－１ ｍπｄＲ( )１ ＋Ｉｍ＋１ ｍπｄＲ( )[ ]１ ＋

Ｉ２ｍ
ｍπ
ｄＲ( )１ Ｋｍ ｍπｄＲ( )１ Ｋｍ－１

ｍπ
ｄＲ( )１ ＋Ｋｍ＋１ ｍπｄＲ( )[ ]１ ×

１
ε２－ε０２

－ １
ε２－ε∞

( )
２

－ }１ －１
（１５）

其中 ε１＝ε∞１
ω２－ω２ＬＯ１
ω２－ω２ＴＯ１

，ε２＝ε∞２
ω２－ω２ＬＯ２
ω２－ω２ＴＯ２

，Ｉｍ（ｘ）

和Ｋｍ（ｘ）分别为第一类和第二类变形Ｂｅｓｓｅｌ函数。
２．２　系统波函数和三阶极化率

采用柱坐标，通过解 Ｓｃｈｒｄｉｎｇｅｒ方程，可得
系统波函数，可写为［６，１０］：
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ψＭＬ（ｒ，ｚ）＝ＮＭＬｅ
ｉＭθｓｉｎＬπ

ｄ( )ｚ×
ＪＭ（ｋ２ｒ） 　　　 ｒ＜Ｒ１
ＪＭ（ｋ２Ｒ１）
ＫＭ（ｋ１Ｒ１）

ＫＭ（ｋ１ｒ） ｒ≥Ｒ{ １

（１６）

其中 ＫＭ（ｘ）为第二类变形 Ｂｅｓｓｅｌ函数，Ｎ
２
ＭＬ可

写为：

Ｎ２ＭＬ ＝
Ｋ２Ｍ（ｋ１Ｒ１）
πＲ２１ｄ

×｛Ｊ２Ｍ（ｋ２Ｒ１）ＫＭ－１（ｋ１Ｒ１）ＫＭ＋１·

（ｋ１Ｒ１）－Ｋ
２
Ｍ（ｋ１Ｒ１）ＪＭ－１（ｋ２Ｒ１）ＪＭ＋１（ｋ２Ｒ１）｝

－１

（１７）

这里ｋ２ｉ＝
２ｍｉ
ｈ２
（Ｅ－Ｖｉ）－

ｌπ( )ｄ
２

在电子声子弱耦合情况下，可把电声相互作
用项作为微扰项。假设讨论的是温度接近于零的

情况，系统的基态是声子真空态，而且在光跃迁过

程中认为只有单个声子的吸收和发射，极化子的

波函数可以用量子力学微扰理论求得：

Ψｉ〉＝ Φｉ〉＋
ｊ≠１

［Ｈｅｐｈ］ｊｉ
Ｅｉ－Ｅｊ－ε

Φｉ〉　（１８）

其中ε＝ωＬＯ（或者ωＩＯ）是单个声子的能量。
利用密度矩阵方法，考虑系统的对称性，对于

二次电光效应（ＱＥＯＥ）和电吸收过程（ＥＡ），三阶
非线性光学极化率的表达式可写为：

χ（３）（－ω；０，０，ω）＝Ｎｅ
４

ε０
３μ１２μ２３μ３４μ４１

[
×

１
（ω２１－ω）ω３１ω４１

＋ ２
（ω２１＋ω）（ω３１ω４１）

＋

１
（ω２１＋ω）ω３１（ω４１＋ω

]
）

（１９）

这里μｉｊ＝〈Ψｉ ｒΨｊ〉，ωｉｊ＝Ｅｊ－Ｅｉ－ｉΓｉｊ
通过上面的推导，我们已经得到未微扰时的

波函数、本征能量以及电声相互作用哈密顿量，将

推导的结论代入式（１９），便可求得χ（３）。

３　数值计算及讨论

下面以典型的 ＺｎＳ／ＣｄＳｅ材料量子点为例进
行数值计算。计算中所用参数由表 １给出。另
外，Ｎ＝５×１０２４ｍ－３；Ｖｃ＝０．９ｅＶ；弛豫时间 τ＝

３００ｆｓ。ＱＥＯＥ对应的三阶极化率为 χ（３）ＱＥＯＥ（ω）＝

Ｒｅχ（３）（－ω；０，０，ω），ＥＡ对应的三阶极化率为
χ（３）ＥＡ（ω）＝Ｉｍχ

（３）（－ω；０，０，ω）。具体计算结果如
表１所示。

表１　 材料参数（ｍ０为自由电子的静止质量）
Ｔａｂｌｅ１　Ｔｈｅｍａｔｅｒｉａｌｐａｒａｍｅｔｅｒｓ（ｍ０ｉｓｔｈｅｒｅｓｔｅｌｅｃｔｒｏｎｍａｓｓ）

Ｍａｔｅｒｉａｌｍ／ｍ０
ωＬＯ
（ｍｅＶ）

ωＩＯ
（ｍｅＶ）

ε０ ε∞

ＺｎＳ ０．２８ ４３．６ ３３．６７ ８．１ ５．１４

ＣｄＳｅ ０．１３ ２６．４１ ２０．８３ ９．５６ ６．２３

　　当量子点大小ｄ＝４．０ｎｍ、Ｒ１＝４．５ｎｍ、Ｒ２＝
７．５ｎｍ，考虑ＬＯ声子和不考虑任何声子时，χ（３）ＱＥＯＥ
和χ（３）ＥＡ随入射光能量 ω变化的关系曲线如图２
所示。

图２中考虑了两种状况：实线是不考虑任何
声子的情况，虚线是考虑 ＬＯ声子的情况。由这
两个图形可以看出，随着入射光能量的不同，ＬＯ
声子对三阶极化率的影响不同，在峰值处的影响

相对来说要明显得多。当Ｒ２＝７．５ｎｍ时，在峰值
处的三阶极化率考虑 ＬＯ声子后大约是不考虑
ＬＯ声子的８．５倍。这主要是因为当考虑极化子
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图２　考虑ＬＯ声子和不考虑任何声子时χ（３）随入射光能
量变化曲线：（ａ）二次电光效应 ＱＥＯＥ，（ｂ）电吸收
过程ＥＡ

Ｆｉｇ．２　Ｔｈｅｔｈｉｒｄｏｒｄｅｒｓｕｓｃｅｐｔｉｂｉｌｉｔｙｐｌｏｔｔｅｄａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆ
ｔｈｅｐｈｏｎｏｎｅｎｅｒｇｙωｆｏｒｔｗｏｃａｓｅｓ：ｃｏｎｓｉｄｅｒｉｎｇ
ｅｌｅｃｔｒｏｎＬＯｐｈｏｎｏｎｉｎｔｅｒａｃｔｉｏｎｅｆｆｅｃｔｓａｎｄｗｉｔｈｏｕｔ
ｃｏｎｓｉｄｅｒｉｎｇｅｌｅｃｔｒｏｎｐｈｏｎｏｎｉｎｔｅｒａｃｔｉｏｎｅｆｆｅｃｔｓ．（ａ）

χ（３）ＱＥＯＥ；（ｂ）χ
（３）
ＥＡ．
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效应后，特别是考虑了电子ＬＯ声子相互作用后，
偶极跃迁矩阵元显著增加，从而三阶极化率得到

显著加强。

当量子点大小ｄ＝４．０ｎｍ、Ｒ１＝４．５ｎｍ、Ｒ２＝
７．５ｎｍ，考虑ＩＯ声子和不考虑任何声子时，χ（３）ＱＥＯＥ
和χ（３）ＥＡ随入射光能量 ω变化的关系曲线如图３
所示。
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图３　考虑ＩＯ声子和不考虑任何声子时 χ（３）随入射光能
量变化曲线：（ａ）二次电光效应 ＱＥＯＥ，（ｂ）电吸收
过程ＥＡ

Ｆｉｇ．３　Ｔｈｅｔｈｉｒｄｏｒｄｅｒｓｕｓｃｅｐｔｉｂｉｌｉｔｙｐｌｏｔｔｅｄａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆ
ｔｈｅｐｈｏｎｏｎｅｎｅｒｇｙωｆｏｒｔｗｏｃａｓｅｓ：ｃｏｎｓｉｄｅｒｉｎｇ
ｅｌｅｃｔｒｏｎＩＯｐｈｏｎｏｎｉｎｔｅｒａｃｔｉｏｎｅｆｆｅｃｔｓａｎｄｉｇｎｏｒｉｎｇ
ｅｌｅｃｔｒｏｎｐｈｏｎｏｎ ｉｎｔｅｒａｃｔｉｏｎ ｅｆｆｅｃｔｓ．（ａ）χ（３）ＱＥＯＥ；

（ｂ）χ（３）ＥＡ．

图３中实线是不考虑任何声子的情况，虚线
是考虑ＩＯ声子的情况。由这两个图形可以看出，
随着入射光能量的不同，ＩＯ声子对三阶极化率的
影响不同，在峰值处的影响相对来说要明显得多。

当Ｒ２＝７．５ｎｍ时，在峰值处的三阶极化率考虑
ＩＯ声子后大约是不考虑任何声子时的 １．２倍。
相比较ＬＯ声子而言，在Ｒ２＝７．５ｎｍ，其它量子点
参量不变的条件下，ＬＯ声子的影响远大于 ＩＯ声
子的影响。

当Ｒ２＝７．２ｎｍ和Ｒ２＝７．３ｎｍ时，χ
（３）
ＥＡ随入射

光能量ω变化的关系曲线如图４所示。
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图４　电吸收过程 χ（３）ＥＡ随入射光能量变化曲线：（ａ）考虑
ＬＯ声子，（ｂ）考虑ＩＯ声子

Ｆｉｇ．４　Ｔｈｅｔｈｉｒｄｏｒｄｅｒｓｕｓｃｅｐｔｉｂｉｌｉｔｙχ（３）ＥＡ ｐｌｏｔｔｅｄａｓａｆｕｎｃ
ｔｉｏｎｏｆｔｈｅｐｈｏｎｏｎｅｎｅｒｇｙω：（ａ）ｃｏｎｓｉｄｅｒｉｎｇｅｌｅｃ
ｔｒｏｎＬＯｐｈｏｎｏｎｉｎｔｅｒａｃｔｉｏｎｅｆｆｅｃｔｓ（ｂ）ｃｏｎｓｉｄｅｒｉｎｇ
ｅｌｅｃｔｒｏｎＩＯｐｈｏｎｏｎｉｎｔｅｒａｃｔｉｏｎｅｆｆｅｃｔｓ

图４中实线是不考虑极化子的情况，虚线是
考虑极化子后的情况，其中保持ｄ＝４．０ｎｍ、Ｒ１＝
４．５ｎｍ不变。图４（ａ）是考虑ＬＯ声子后的情况；
图４（ｂ）是考虑 ＩＯ声子的情况。从图４（ｂ）可以
看出，在Ｒ２＝７．２ｎｍ时，考虑ＩＯ声子后峰值处的

χ（３）ＥＡ是不考虑任何声子时 χ
（３）
ＥＡ的 ４．８倍左右；当

Ｒ２＝７．３ｎｍ时，考虑ＩＯ声子后峰值处的 χ
（３）
ＥＡ就变

成了不考虑任何声子时 χ（３）ＥＡ的２．１倍左右。即当
量子点的尺寸发生变化时，ＩＯ声子对 χ（３）ＥＡ的影响
发生了显著变化。结合图４（ａ）和图４（ｂ）可以得
出，当量子点的大小发生变化时，ＬＯ声子和ＩＯ声
子对三阶极化率的影响将发生较大变化，在峰值

处变化更是明显；不考虑极化子时，三阶极化率的

峰值随半径的减小而减小，且峰值位置发生蓝移，

考虑极化子后峰值随半径的减小而增大了。对于

χ（３）ＱＥＯＥ，也有类似的变化规律。

４　结　　论
利用密度矩阵方法，在有效质量近似下，研究



　第４期 陈知红，等：极化子效应对ＺｎＳ／ＣｄＳｅ量子点三阶极化率的影响 ５３９　　

了极化子效应对核壳量子点三阶极化率的影响，

从数值上计算了 ＺｎＳ／ＣｄＳｅ核壳柱型量子点中电
子ＬＯ声子相互作用和电子ＩＯ声子相互作用对
二次电光效应χ（３）ＱＥＯＥ和电吸收过程χ

（３）
ＥＡ的影响。结

果显示，ＬＯ声子和 ＩＯ声子都对三阶极化率有比
较大的影响，而且量子点的半径发生变化时，极化

子效应对三阶极化率的影响大小也会发生变化；

不考虑极化子时，三阶极化率的峰值随半径的减

小而减小，考虑极化子后峰值随半径的减小而增

大了；电子ＬＯ声子相互作用和电子ＩＯ声子相互

作用对二次电光效应χ（３）ＱＥＯＥ与对电吸收χ
（３）
ＥＡ的影响

有类似的规律。

核壳结构量子点多采用球型结构，结构上比

柱型具有更高的对称性，理论上更好处理，也更接

近实际。本文所得结论与冯小波一致。近年来，

关于柱型量子点的研究越来越多，实验中也存在

这样的量子点，因此，对柱型量子点的研究也具有

一定的实际应用价值。本文的讨论为实验研究和

实际应用提供了理论依据，对超快光开关、调制器

和光运输等问题的研究和改进有参考价值。
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