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摘要：利用分子束外延制备了三种类型量子点样品，它们分别是：未掺杂样品、ｎ型 Ｓｉ调制掺杂样品和 ｐ型
Ｂｅ调制掺杂样品。在５Ｋ温度下，采用共聚焦显微镜系统，测量了单量子点的光致发光谱和时间分辨光谱，
研究了单量子点中三种类型激子（本征激子、负电荷激子和正电荷激子）的电子／空穴自旋翻转时间。它们的
自旋翻转时间常数分别为：本征激子的自旋翻转时间约１６ｎｓ，正电荷激子中电子的自旋翻转时间约２ｎｓ，
负电荷激子中空穴的自旋翻转时间约５０ｐｓ。
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１　引　　言
近年来，半导体量子点中电子／空穴自旋弛

豫机制的研究引起研究者的广泛兴趣。量子点是

一种三维受限量子体系，其电子／空穴的能级是
分立的，且没有对应的能量色散关系，从而减慢

了电子／空穴的自旋弛豫过程。这一物理机制不
同于二维或三维体系的半导体材料，其电子／空
穴的自旋弛豫时间比较短［１～３］。较长的自旋弛豫

时间使得量子点在自旋电子学领域和量子信息领

域具有潜在的应用价值［４，５］。目前，关于量子点

中电子／空穴自旋弛豫的研究已有一些报
道［１，６～１０］。然而，所报道的自旋弛豫时间相差比

较大，从几十皮秒到几十纳秒［１，９，１０］，其中可能的

物理原因来自于样品均匀性，量子点光谱的谱线

宽度和光激发条件等。相对于单量子点光谱特

性，量子点系综的测量结果对识别本征的电子／
空穴自旋弛豫过程应产生一定的影响。为识别量

子点中激子、电子或空穴的自旋翻转过程，人们研

究了 ｎ型或ｐ型掺杂量子点样品［１１，１２］。然而，这

些研究都是在量子点系综条件下测量的。而对于

单量子点体系，本征激子和电荷激子中的电子／
空穴自旋翻转时间的研究是十分重要且有意义的

工作。在本篇论文中，利用分子束外延制备了三

种类型量子点样品，即未掺杂样品、ｎ型Ｓｉ调制掺
杂样品和ｐ型Ｂｅ调制掺杂样品。在５Ｋ温度下，
采用共聚焦显微镜系统，测量了单量子点的光致

发光（ＰＬ）谱和时间分辨光谱，研究了单量子点
中三种类型激子（本征激子、负电荷激子和正电

荷激子）中电子／空穴自旋翻转时间。得到它们
的自旋翻转时间常数分别为：本征激子（电子空
穴对）的自旋翻转时间约 １６ｎｓ，正电荷激子（１
个电子／２个空穴）中电子的自旋翻转时间约 ２
ｎｓ，负电荷激子（２个电子／１个空穴）中空穴的自
旋翻转时间约５０ｐｓ。

２　实　　验
我们研究的三种单量子点样品分别为未掺杂

的本征样品、ｎ型和 ｐ型调制掺杂样品。量子点
样品由分子束外延的方法制备。所用的化学元素

分别为镓源（Ｇａ）、砷源（Ａｓ）、铝源（Ａｌ）、铟（Ｉｎ）、
硅源（Ｓｉ）和铍源（Ｂｅ）。生长样品的衬底为半绝缘
ＧａＡｓ。生长样品时衬底温度为 ５８０℃（ＧａＡｓ／
Ａｌ０．５Ｇａ０．５Ａｓ）和４５０℃（ＩｎＡｓ量子点）。在生长样
品时，相应的化学源打开，入射到 ＧａＡｓ衬底上进
行化学反应而形成。样品的生长顺序是：４００ｎｍ
的 ＧａＡｓ层，１００ｎｍＡｌ０．５Ｇａ０．５Ａｓ层，０．３６ｎｍ
ＧａＡｓ掺杂层，Ｓｉ掺杂浓度 ～１．５×１０１６ｃｍ－３，或
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Ｂｅ掺杂浓度～１×１０１７ｃｍ－３，１０ｎｍ的 ＧａＡｓ层，
２．３５单层 （ＭＬ）的 ＩｎＡｓ量子点层，其生长速率
为 ０．００１ＭＬ／ｓ，２００ｎｍＧａＡｓ覆盖层。对应本征
的量子点样品，生长时不进行 Ｓｉ或 Ｂｅ的掺杂。
按照这种方法制备的量子点样品，量子点的密度

非常低，每平方微米小于一个量子点［１３］。因此，

在光谱测量实验中，不需要在样品上制备小的台

面或在金属镀层上开透光小孔来分离单个量子

点。实验中，样品放在氦循环制冷的低温系统

中，实验的温度为 ５Ｋ。掺钛蓝宝石脉冲激光器
作为激发光源，激光波长为７５０ｎｍ，脉冲重复频
率为８２ＭＨｚ，脉冲宽度为２００ｆｓ。扫描共聚焦显
微镜 （数值孔径０．５）可分辨单个量子点，量子点
的发光光谱由共聚焦显微镜收集，所用的单色仪

焦距为０．５ｍ，探测器为 ＳｉＣＣＤ。时间分辨 ＰＬ
强度的测量采用时间关联单光子计数技术完成，

其时间分辨率为４００ｐｓ。对测量的发光强度随时
间的衰变曲线作数学上的卷积计算，可以得到样

品的自旋弛豫的时间常数。对于偏振 ＰＬ和偏振
光谱的时间分辨测量，激发光设定为右圆偏振光

（σ＋，通过λ／４来实现），发光光谱的检测采用组
合λ／４和线性偏振片来完成。

３　结果与讨论
图１为本征、ｎ型掺杂和 ｐ型掺杂单量子点

样品的ＰＬ光谱，它们的光谱非常窄，对应光谱半
高宽度约０．０５ｎｍ，具有典型的单量子点发光光
谱特征。为了研究这三种类型样品中电子／空穴
的自旋翻转时间，每种类型样品都选择了几个单

量子点来测量它们对应的时间分辨光谱，其中典

型的三组实验结果显示于图２，纵坐标为对数表
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图１　测量的三种掺杂类型单量子点的ＰＬ谱
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图２　测量的圆偏振 ＰＬ强度随时间的变化关系：（ａ）未
掺杂的量子点样品；（ｂ）ｎ型掺杂的量子点样品；
（ｃ）ｐ型掺杂的量子点样品。实线为卷积计算得

到的拟合曲线

Ｆｉｇ．２　ＭｅａｓｕｒｅｄｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎＰＬｉｎｔｅｎｓｉｔｙｖｓ．ｄｅｃａｙｔｉｍｅ：

（ａ）ｕｎｄｏｐｉｎｇＱＤｓａｍｐｌｅ．（ｂ）ｎｄｏｐｉｎｇＱＤｓａｍｐｌｅ

ａｎｄ（ｃ）ｐｄｏｐｉｎｇＱＤｓａｍｐｌｅ．Ｔｈｅｓｏｌｉｄｌｉｎｅｓａｒｅ

ｆｉｔｔｉｎｇｒｅｓｕｌｔｓｂｙｔｈｅｃｏｎｖｏｌｕｔｉｏｎｃａｌｃｕｌａｔｉｏｎｓ．

示。测量的实验条件是：激发光为σ＋，激光波长
为 ７５０ｎｍ，分别测量单量子点发光光谱的 σ±偏
振特性，其中图２（ａ）为未掺杂样品的测量结果，
图２（ｂ）为ｎ型掺杂的结果，图２（ｃ）为 ｐ型掺杂
结果。三种样品的 σ±偏振光谱时间常数明显不
同，反应电子／空穴的自旋翻转时间的差别。为
了得到它们在不同发光偏振态的时间常数，我们

对测量的发光强度随时间的衰变曲线作数学上的

卷积计算，得到的时间常数分别为：未掺杂量子
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点，σ＋的寿命为０．７６ｎｓ，σ－的寿命为０．８０ｎｓ。ｎ
型掺杂的量子点，σ＋的寿命为０．９ｎｓ，σ－的寿命为
１．３ｎｓ。ｐ型掺杂的量子点，σ＋的寿命为０．４８ｎｓ，
σ－的寿命为 ０．５２ｎｓ。图中振荡的细线为实验测
量数据，光滑的实线为利用数学卷积拟合的结

果。这里我们清楚地看到，对应未掺杂的样品图

２（ａ），测量的σ±成分随时间的衰变部分近似平
行的，说明激子的自旋弛豫时间远大于载流子的

复合寿命～０．８ｎｓ。对应ｎ掺杂样品的图２（ｂ），
测量的σ±成分随时间的衰变部分很快重合，说
明空穴自旋翻转时间比较小。对应ｐ掺杂样品的
图２（ｃ），测量的σ±成分随时间的衰变部分延长
较长的时间，说明电子具有较长的自旋翻转时

间。为了定量得到偏振度随时间的依赖关系，圆

偏振光的偏振度定义为：

Ｐｃ＝［Ｉ（σ
＋）－Ｉ（σ－）］／［Ｉ（σ＋）＋Ｉ（σ－）］

这里Ｉ（σ＋），Ｉ（σ－）分别为测量的右圆偏振光和
左圆偏振光成分。计算结果如图３所示，在计算
Ｐｃ时，我们使用拟合的曲线来计算，以减少计算
结果的较大波动。然而两者的计算结果是一致

的。图３计算的圆偏振度结果显示：对于未掺杂
的样品，存在两个时间常数，一个是非常快的１５
ｐｓ，而另一个为较长的时间常数１６ｎｓ。根据光吸
收和跃迁的偏振选择定则［１４］，实验中我们选择

的激发光为σ＋，激光波长为７５０ｎｍ，光生电子／
空穴首先在ＧａＡｓ中产生，然后电子／空穴经过能
量的弛豫被量子点俘获，最后电子空穴对复合产
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图３　计算的圆偏振度成分随时间的变化，其中激子自旋
弛豫时间常数为１６ｎｓ（未掺杂样品），电子自旋翻
转时间为２ｎｓ（ｐ型掺杂样品），空穴自旋翻转时
间为 ５０ｐｓ（ｎ型掺杂样品）。

Ｆｉｇ．３　Ｃａｌｃｕｌａｔｅｄｃｉｒｃｕｌａｒｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎｄｅｇｒｅｅｖｓ．ｄｅｃａｙ
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ｅｌｅｃｔｒｏｎｓｐｉｎｆｌｉｐｔｉｍｅｉｓ２ｎｓａｎｄｔｈｅｈｏｌｅｓｐｉｎｆｌｉｐ
ｔｉｍｅｉｓ５０ｐｓ．

生发光光谱。光生电子／空穴初始的最大圆偏振
度为 ５０％，这与实验测量结果比较接近，即在电
子／空穴的初始积累过程中，电子／空穴的翻转时
间约１５ｐｓ。而后电子／空穴弛豫到各自的带底，
它们的复合寿命约０．８ｎｓ，但电子／空穴同时自
旋翻转时间约 １６ｎｓ。说明在本征的量子点中，
激子具有相当长的自旋弛豫时间，其保持的偏振

度～３０％。这个实验结果也说明，电子／空穴在
０．３１ｅＶ能量弛豫过程中 （从１．６５～１．３４ｅＶ），
损失约２０％的自旋信息。这里需要说明，在激子
（电子空穴对）的复合中，只有激子的角动量为
±１时，它才能发射光子。若在激子系统中，只
有电子或空穴自旋翻转，则其激子的角动量为

±２，这个激子态不能与光子耦合发射光子，它
是一种暗激子。当电子／空穴自旋同时翻转时，
激子的角动量由 ＋１变为 －１，即发射光子的偏
振态由 σ＋变为 σ－。对于 ｎ型掺杂的量子点样
品，由于掺杂的电子首先占据了量子点的电子能

级，因此，测量的激子自旋弛豫过程，即光谱的

偏振态从σ＋变为σ－，主要是空穴自旋的翻转问
题。图３测量的结果表明，空穴的自旋翻转时间
～５０ｐｓ。对于ｐ型掺杂的量子点样品，由于掺
杂的空穴首先占据了量子点的空穴能级，因此，

测量的激子自旋弛豫过程，即光谱的偏振态从

σ＋变为σ－，主要是电子的自旋翻转问题。图３
测量的结果表明，电子的自旋翻转时间 ～２ｎｓ。
因此，通过以上三种不同类型的量子点测量，得到
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( b ) ( c ) ( a ) 

图４　显示（ａ）本征量子点，（ｂ）ｎ型掺杂量子点和（ｃ）ｐ
型掺杂量子点中电子／空穴的自旋翻转示意图。箭
头表示电子／空穴的自旋取向。（ａ）为电子／空穴同
时翻转过程，（ｂ）为空穴自旋取向翻转，（ｃ）为电子
自旋取向翻转

Ｆｉｇ．４　Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆｔｈｅｅｌｅｃｔｒｏｎａｎｄｔｈｅｈｏｌｅｓｐｉｎ
ｆｌｉｐｓｐｒｏｃｅｓｓｅｓ．（ａ）ｅｌｅｃｔｒｏｎａｎｄｈｏｌｅｓｐｉｎｆｌｉｐｓ
ｓｉｍｕｌｔａｎｅｏｕｓｌｙ，（ｂ）ｈｏｌｅｓｐｉｎｆｌｉｐｓａｎｄ（ｃ）ｅｌｅｃｔｒｏｎ
ｓｐｉｎｆｌｉｐｓ．
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电子／空穴自旋翻转时间常数。图４显示本征量
子点、ｎ型掺杂量子点和 ｐ型掺杂量子点样品中
电子／空穴的自旋翻转示意图，箭头表示电子／空
穴的自旋取向。图４（ａ）为电子／空穴同时翻转，
发光偏振态经历了从 σ＋到 σ－的过程；图４（ｂ）
为掺杂的电子首先占据电子的基态能级，空穴自

旋取向决定发光的偏振性，图４（ｃ）为掺杂的空穴
首先占据空穴的基态能级，电子自旋取向决定发

光的偏振性。

４　结　　论
采用ＰＬ谱和时间分辨光谱测量，研究了单

量子点中三种类型激子 （本征激子、负电荷激子

和正电荷激子）的电子／空穴自旋翻转时间。得
到它们的自旋翻转时间常数分别为：本征激子

（电子／空穴同时翻转）自旋寿命是１６ｎｓ，正电荷
激子中电子的自旋翻转时间是２ｎｓ，负电荷激子
中空穴的自旋翻转时间是５０ｐｓ。
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