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一、告內容及計畫成果自評 

國科會補助專題研究計畫成果報告自評表 

請就研究內容與原計畫相符程度、達成預期目標情況、研究成果之學術或應用價

值（簡要敘述成果所代表之意義、價值、影響或進一步發展之可能性）、是否適

合在學術期刊發表或申請專利、主要發現或其他有關價值等，作一綜合評估。

1. 請就研究內容與原計畫相符程度、達成預期目標情況作一綜合評估 
■ 達成目標 
□ 未達成目標（請說明，以 100 字為限） 

□ 實驗失敗 

□ 因故實驗中斷 
□ 其他原因 

說明： 
 
2. 研究成果在學術期刊發表或申請專利等情形： 

論文：■已發表 □未發表之文稿 □撰寫中 □無 

專利：□已獲得 □申請中 □無 

技轉：□已技轉 □洽談中 □無 

其他：（以 100 字為限） 
 
3. 請依學術成就、技術創新、社會影響等方面，評估研究成果之學術或應用價

值（簡要敘述成果所代表之意義、價值、影響或進一步發展之可能性）（以

500 字為限） 

本計畫研究垂直耦合雙量子點分子之耦合能態，亦研究量子點激子態的磁響應、

自組式量子點中激子能態細微結構與偏振不對稱性、銻化物覆蓋之第二型量子

點、氮化銦/氮化銦鎵薄膜及氮化銦奈米點的光學性質、以及量子點與共振腔之耦

合。透過本計畫補助所發表之期刊論文達 27 篇，國際會議 5 個人次，成果豐碩。

此研究成果可應用於量子點之固態量子位元，而所發展的實驗技術對於奈米科技

領域之人才培訓亦有實質成效。 
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二、計畫中英文摘要 

(一) 計畫中文摘要 
本計畫目的是研究由雙層堆疊之砷化銦鎵量子點所形成的單一量子點分子在 
磁場作用下之耦合能態，擬研究主題包含:（1）量子點分子之激子轉換機制以及（2）
量子點分子在磁場作用下之耦合效應。本計畫將運用超快時間解析光譜量測技術，研究

激子能量轉換的動態行為，並以顯微螢光激發能譜探索選擇性激發QDM 激子態的可能

性。此外，我們也將設計極化解析之光子相干量測研究QDM 中雙激子-激子之序列輻

射中所隱含的按激子態。顯微磁光光譜技術，藉由外加垂直（Faraday）及水平（Vogit）
方向的磁場，可以用來偵測量子點的反磁能移及奇曼（Zeeman）效應。我們將利用這

樣的技術，研究量子點大小、形狀及應力分佈對於g 值的影響，並探討QDM 在磁場作

用下的能態耦合現象。探討議題包括g 值的操控、輕-重電洞能帶混和及明-暗激子混和。 
 
關鍵詞：量子點，量子點分子，顯微螢光光譜，顯微磁光光譜 

 
(二) 計畫英文摘要 
This project is proposed to study the coupled energy states of single quantum-dot molecules 
(QDM) formed by single pairs of vertically coupled In(Ga)As quantum dots (QDs). The 
topics to be studied include: (1) The mechanism of exciton energy transfer in single QDMs 
and (2) The coupling effects of energy states in single QDMs under the influence externally 
applied magnetic field. Time-resolved micro-photoluminescence (μ-PL) will be employed to 
study the dynamics of exciton transfer in single QDMs at different temperatures. The 
feasibility of selective excitation of exciton states in single QDMs will be explored by μ-PL 
excitation spectroscopy. In addition, we will also set up an optical system to conduct 
polarization-resolved photon correlation measurements for the study of underlying dark 
exciton states involved in biexciton-exciton cascade emission processes in single QDMs. 
Magneto-μ-PL spectroscopy with external applied magnetic field up to B= 6 T in either 
Faraday or Vogit configurations can be utilized to measure the diamagnetic shift and Zeeman 
splitting in single QDs and QDMs. By these measurements, the impact of dot size, shape as 
well as non-uniformly strain field distribution on the g factor will also be discussed. The 
magnetic field induced coupling in energy states of single QDMs will also be investigated. 
The manipulation of g factor, valence band mixing between heavy-hole and light-hole states, 
as well as the mixing between bright and dark exciton states under the influence of external 
applied magnetic field will be discussed. 
 
Keywords: quantum dots, quantum-dot molecules, μ-PL, magneto-μ-PL 
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三、報告內容 

1. 垂直耦合雙量子點分子 
我們成功的解析由雙層砷化銦鎵量子點堆疊而成的單一垂直耦合雙量子點的螢光

光譜。藉由改變功率和偏振方向分析，觀察譜線強度隨功率的變化以及其精細結構分

裂，可分辨出直接單激子和間接單激子及雙激子。透過改變激發光的能量，則進一步辨

認出帶負電激子。由圖1所示，在變溫的過程中，由強度的消長發現了直接單激子態和

間接單激子態之間具有單一方向的能量轉換。為了解釋這個現象，我們提出速率方程式

模型來模擬實驗結果，藉由擬合的參數判斷此轉換是源自於聲子協助的電洞非共振穿隧

效應。透過變功率螢光量測，高溫下譜線強度比值會隨著激發功率而改變，可得到此非

共振的電洞穿隧效應的輔助證據。由時間解析光譜量測結果，我們得到激子態的半衰期

不隨溫度改變，表示激子態佔據量子點分子的機率確實因為溫度的不同而有消長。此成

果已發表於2008年的PRB (Chang et al., PRB 77 245314 (2008))。 

 
2. 量子點激子態的磁響應： 

 
透過國科會計畫的補助（2006.01 ~ 2008.07），我們自行設計架設一套顯微螢光光譜

偵測系統以及一套低溫高磁場顯微磁光系統，可在外加磁場下（B= 6 T）偵測單量子點

光譜，尤其是能態細微結構及耦合特徵。本系統可外加垂直(Faraday geometry)及水平

(Voigt geometry)方向磁場，對研究半導體奈米結構磁場下的效應是一大利器。量子點激

 
圖 1 (a) 不同溫度下，直接單激子態與間接單激子態的強度消長 (b)-(e) 

分別為 QDM1-4 的直接單激子態與間接單激子態的強度消長隨溫度的

變化 (f) 能量轉換模型示意圖 
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子在外加磁場下會產生逆磁能移（diamagnetic shift）以及奇曼分裂（Zeeman splitting）。
逆磁能移與激子波函數的空間延展有關，而奇曼分裂則反映出系統的g factor。我們針對

量子點內激子、雙激子及帶電激子在磁場作用下的逆磁能移進行一系列研究，如圖2所
示。我們發現逆磁能移會隨著量子點內的激子數目及多餘電荷而改變；此顯示一般認為

在強量子侷限下庫侖作用對於反磁能移的影響其實並不能忽略，且庫侖修正項與波函數

的三次方成正比，顯示當激子逐漸失去強侷限時，庫侖修正項將更為顯著；此成果已發

表於的Phys. Rev. Lett. (Tsai et al., PRL 2008). 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 

此外，我們亦研究了量子環內部激子與雙激子的磁響應。不同於量子點，量子環的

雙激子的反磁能移明顯比單激子大許多，如圖3所示。透過理論計算，我們得知量子環

的結構不對稱扮演著重要的角色。在成長過程中，由於不同晶軸方向的長經速率不同，

會造成量子環位能在[110]及[1-10]方向的不對稱。此不對稱將使電洞傾向被侷限於位能

較低點處，進而因庫侖吸引力而使單一激子侷限於同一個位置而無法均勻分佈於量子

環。反觀雙激子，因電洞之間的排斥力，電子波函數將較均勻的分佈於量子環中。本研

究目前已經發表於Phys. Rev. B (Lin et al., PRB 2009). 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
圖 2 (a-b)單激子與雙激子態在磁場作用下的譜線。(c)單激子、雙激子

以及帶電激子反磁能移係數。 

(c) 

 

 
圖 3 (a) (b) (c)不同量子點中延著晶軸[110]及[1-10]方向的偏振螢光光

譜，(d)量子點-A 中 Ix、Iy延著不同偏振方向πP的強度分佈。 

(b)

(c) 
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3. 自組式量子點中激子能態細微結構與偏振不對稱性 
近年來，在量子通訊與量子計算等理論的提出之後，自組式量子點中激子(Exciton, 

X)與雙激子(Biexciton, XX)的能態結構被視為實踐該理論的重要途徑之一。對該系統研

究的過程中，激子能態的細微結構(fine structure splitting)一直是眾人所重視的議題，能

態細微結構的往往會伴隨著電子-電動交換作用而出現，並破壞了激子與雙激子糾纏態

的特性。過去有許多的文章有提到，要如何的抑制激子能態細微結構的出現，其中所使

用的方法如：外加水平磁場、外加水平電場、熱退火處理或外加非均向應變，但是抑制

的機制仍為大家所不清楚的。我們藉由對量子點激子能態的細微結構與偏振不對稱性

(polarization anisotropy)作了一系列的探討，並

且提出了聯接著兩者的機制。 
這邊我們所研究的對象為成長在鍺化銦基

板上的自組式砷化銦量子點，如同過去的文章

中所提到的，我們可以觀察到激子螢光光譜有

著能態細微結構，分成高低兩個能量訊號，若

以偏振螢光光譜加以分析，可發現兩個訊號為

線性偏振光且方向互相垂直，方向分別延著鍺

化銦基板的晶軸[110](x)與[1-10](y)，其強度分

別為 Ix、Iy。如圖 4 所示。 
由圖5可知，針對許多不同量子點的螢光光譜

中，我們可以定義激子的能態細微結構分裂為

ΔFS=Ex－Ey，其分布的範圍從+100到-30μeV，

及 激 子 的 線 偏 振 率 Pl=(Ix － Iy)/(Ix+Iy) 約 為

0~26%，如圖3所示。藉由將激子螢光能量(EX)
做為判斷的依據，我們發現到當EX <1.4meV

 
圖 5 不同量子點中激子的(a)ΔFS (b) Pl (c)明激子

與暗激子能隙(Δ0)對激子的螢光能量作圖。 

 
圖 4 (a-c)不同量子點中延著晶軸[110]及[1-10]方向的偏振螢光光譜，

(d)量子點-A 中 Ix、Iy延著不同偏振方向πP的強度分佈。 

5 



 
 

時，量子點處在較強的量子侷限效果下，激子能態細微結構與線偏振率及螢光能量均呈

現系統性的變化；而當EX >1.4meV時，激子螢光能量已經接近潤濕層能隙，量子點處於

較弱的量子侷限效果，則無明顯的系統變化。 
在本實驗中，我們考慮了由應變所造成的重電洞與輕電洞能態混合，即Bir-Pikus

漢米爾頓方程式，與電子-電洞交換作用之漢米爾頓方程式，整理出ΔFS與Pl 將會藉由重

電洞與輕電洞能態混合造成的短程電子-電洞交換作用所影響。此外，我們可以利用外

加水平磁場改變ΔFS，使負值隨磁場增加而變為正值，由圖4所示。當ΔFS被補償回零時，

激子能態將回到簡併態，如圖6所示。本研究即將刊登於Phys. Rev. B (Lin et al., PRB 2011 
accepted)。 

 
4. 銻化物覆蓋之第二型量子點 

在本部份研究中，我們研究了快速熱退火對於第二型 InAs/GaAs1-xSbx 量子點發光

特性的影響。除了量子點發光的大量藍移及線寬縮減外，退火也導致輻射復合速率的增

加以及消除了 GaAs1-xSbx 層中的電洞侷限態。我們論證了透過熱退火可以調變第二型量

子點的能帶排列、波函數重疊率及復合動力學。 
圖7是在低激發條件下一系列退火樣品以及未退火樣品的低溫光激螢光光譜。隨著

 
圖 7 各退火樣品之(a)光激螢光光譜，(b)螢光光譜峰值能量(c)螢光光譜半高

寬對退火溫度 TA作圖。 

 
圖 6 不同量子點在水平磁場的作用下，激子能態細微結構隨磁場增加所產生的變化。 
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退火溫度上升，可以觀察到第二型量子點的發光有藍移及半高寬縮減的情形；特別是在

TA=850 °C到900 °C的溫度區間內，樣品的發光波長有較顯著的變化。在經過高溫退火

後，發光能量已高於x = 0%未退火樣品了。此藍移現象來自於量子點與周圍物質的合金

混合(alloy intermixing)。隨著退火溫度TA上升，會有更多的鎵原子擴散進入InAs量子點

中，使得量子點的侷限能障變得較淺，而發光波長也因此藍移。在此GaAs1-xSbx層中的

銻原子也會有擴散現象，但由於所含的量較少，因此主要的影響仍來自於鎵原子的擴散。 
 

另一方面，為了瞭解快速熱退火對於第二型量子點的復合動力學影響，我們也做了

一系列的時間解析光譜量測，其結果如圖 8 所示。由圖 8(a)可看出衰減時間隨著退火溫

度上升而變短，而且在 900 °C 高溫退火後，生命期已接近第一型量子點了。除此之外，

衰減曲線也由未退火時的雙指數衰減，逐漸演變成單一指數衰減。這點意味著在退火處

理後，電洞侷限態已緩緩消失。圖 8(b)所示為各樣品的輻射復合速率對上退火溫度作

圖，其中紅色方框為各退火樣品的復合速率，並以長晶溫度 500 °C 來代表 x = 16%未退

火樣品，而藍色虛線則為第一型 InAs 量子點的復合速率。由圖可看出，隨著退火溫度

上升，輻射復合速率由未退火時的 0.094 ns-1 緩緩增加到退火 850 °C 時的 0.186 ns-1，但

此值相較於第一型 InAs 量子點的復合速率 1.316 ns-1 仍低了許多。此結果表示在 850 °C
以下退火的樣品仍維持著第二型的能帶結構，其電子電洞波函數的重疊率約為第一型量

子點的 30 ~ 40%之間。當退火溫度高達 900 °C 時，復合速率迅速增加到 1.144 ns-1，非

常接近第一型 InAs 量子點，證實了經高溫熱退火後能帶結構將由第二型轉變為第一

型，如圖 8(b)所示。此轉變區間位於 850 ~ 900 °C 間，且轉變前後復合速率相差相當大，

達 6 倍之多。 
圖9(a)及(b)分別為低溫低激發條件下，退火700 °C及800 °C樣品的改變偵測能量之

時間解析光譜。每張圖都分為上下兩部份，上方圖所示為光激螢光光譜及載子生命期，

 
圖 8 各退火樣品之(a)時間解析光譜，(b)各退火樣品的復合速率對退火溫度作圖。 
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下方圖則為螢光光譜隨著時間的演化情形。如圖9(a)所示，其譜線有隨時間演進而紅移

的現象，而如圖9(b)所示，我們發現當退火溫度達到800 °C後，光譜譜線並不隨時間而

紅移，表示經過800 °C以上溫度退火後將可有效去除電洞的侷限態。進一步分析各樣品

載子生命期隨發光波長的變化，對x = 16%樣品未退火樣品及750 °C以下退火樣品，我

們使用雙指數衰減函數分析；而對800 °C以上退火樣品及x = 0%未退火樣品，我們則使

用單一指數衰減函數作分析。對16%未退火樣品及650、700及750 °C退火樣品而言，τ1

和τ2有明顯的能量相關性。在整個基態發光帶中，τ1隨著能量下降而變長，且在低能量

端有持平的現象。此現象是來自於GaAs1-xSbx層中電洞在侷限態間的轉換所造成。而隨

著退火溫度上升，此生命期變化程度有明顯的下降趨勢；到了800 °C以上溫度退火後，

我們發現τ1在整個基態發光帶內是幾乎不變的，進一步驗證經800 °C以上溫度退火可有

效去除電洞的侷限態。 
事實上，在經過 900 °C 的高溫熱退火後，量子點與周圍材料的合金混和程度相當

嚴重，而我們並不清楚原本的量子點結構是否仍存在，或已經變成類似量子井的結構。

因此為了檢查高溫退火後量子點結構是否仍存在，我們利用變功率的光激螢光光譜實驗

來做確認。圖 10(a) ~ 4(b)所示為退火 900、800 及 700 °C 樣品的變功率光激螢光光譜。

如圖所示，我們發現光譜中不僅僅只有基態發光，隨著激發功率的增加，第一、第二甚

至第三激發態都開始出現。此結果證實了載子仍具有零維的能態密度；意即經過 900 °C
的高溫熱退火後，量子點的結構依然存在。 
另一方面，各樣品峰值能量隨激發功率上升的變化也為能帶結構的改變提供了證據，我

們將峰值能量對激發功率的1/3次方作成圖10(d)。如圖所示，650、700及750 °C樣品的

峰值移動與激發功率的1/3次方呈線性關係，為第二型能帶結構的特徵；而對於900 °C
退火樣品而言，其發光峰值並不會隨著功率上升而藍移，證實了此為第一型的能帶結

構。而其中最有趣的則是800 °C、850 °C樣品了。在低激發功率時，峰值能量隨著激發

功率1/3次方線性藍移，但當雷射激發功率 mWPex 5≥ 後卻幾乎不再改變。這個行為可以

 

圖 9 退火溫度 TA=700、800°C 樣品之不同能量的時間解析光譜。 
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解釋成第二型到第一型的演化過程：在800 °C退火後，InAs-GaAs1-xSbx介面的價帶不連

續大小已經由於合金混和而下降許多，若要把電洞侷限在量子點周圍並維持第二型躍

遷，則能帶彎曲度就不能太大，因此激發功率必須保持得夠低。當高功率所激發的大量

非平衡電子注入量子點中，量子點周圍將產生強大的能帶彎曲，使得微小的價帶不連續

無法將電洞侷限在量子點周圍，導致隨著激發功率上升載子復合也從第二型轉變成第一

型的躍遷。以上成果已發表於Physica E中(Hsu et al., PE 42, 2524 (2010))。 
 
5. 氮化銦/氮化銦鎵薄膜及氮化銦奈米點的光學性質 

除了砷化銦量子點系統外，我們也與本系氮化物研究群（陳衛國、周武清、李明知）

合作。最近，我們以拉曼光譜研究以 MOCVD 成長之氮化銦量子點在氮化鎵表面的應

變釋放過程。我們發現，不管透過何種方式成長氮化銦量子點，其大部分 InN-GaN 之
間的應變是透過介面差排以塑性鬆弛的方式釋放，然而由拉曼光譜發現，其餘殘存應變

將隨著奈米點的成長再以彈性鬆弛的方式進行釋放，如下圖11 (a)所示。此結果同時指

出氮化銦的殘存應變與量子點尺寸及形狀有密切的關聯。最後透過三維的數值模擬，我

們也進一步確認這樣的推論，如下圖9 (b)所示；本成果已發表於 2009 年二月份的 Appl. 
Phys. Lett.（Tsai et al., APL 94 063102 (2009)）。 

 
圖 10 (a)900 (b)800 (c)700 °C 退火樣品之改變功率光激螢光光譜(d)各樣品基態峰值對激發功率 1/3 次方作

9 



 
 

此外，本系氮化物研究群，更透過自組式 MOCVD 系統，成功地長出高銦組成氮

化銦鎵薄膜(x=0.18-0.38)，並將發光波段延伸至紅光範圍，透過 XRD 的導晶格空間描

繪，我們發現氮化銦鎵薄膜由於應力釋放的不連續性，而同時存在著應力與鬆弛狀態兩

種相位，此結果並可釐清螢光光譜呈現雙譜峰的原因。透過變溫螢光光譜的量測，鬆弛

狀態的薄膜其內部量子轉換效率比承受應力狀態下的薄膜還來得高，如圖 12 所示，此

外經由時間解析光譜的分析，我們得知鬆弛狀態下的薄膜其侷限態的效果較為明顯。最

後我們發現氮化銦鎵薄膜的發光效率與其侷限態的大小程度息息相關；本成果即將整理

並進而發表於國際期刊中。 
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圖 12 (a) 725 oC 成長的氮化銦鎵薄膜之變溫螢光光譜 (b) PL 強度隨量測溫度變化的情況 

(c) 氮化銦鎵薄膜在不同成長溫度下之內部量子轉換效率應力模擬分佈結果 

 

 
圖 11 (a) 拉曼 E2模態位移量(應力)與奈米點高寬比的關係 (b) 氮化銦

奈米點應力模擬分佈結果 
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6. 量子點與共振腔之耦合 
我們亦發展了在常溫下由砷化銦量子點作為

一寬頻發光主動層之微碟共振腔。藉由顯微

光激螢光光譜，分析不同直徑之微碟共振腔

譜線，辨別其為耳語廊模態。透過解析解近

似法的計算與三維有限時域差分法的模擬，

我們可正確標示出實驗量測耳語廊模態之方

位角與徑向模態數。而由時間解析光譜量測

結果，我們觀察到室溫下量子點之自發性輻

射率受到量子點與共振腔之弱耦合效應而提

升。此外，我們使用了近場顯微光學技術，

觀察到微碟共振腔表面耳語廊模態的場型分

佈與模態數(如圖13所示)。近場光學所掃描

出的場強分布並非只由耳語廊模所貢獻，而

是由砷化鎵量子點的場與耳語廊模態的場互

相疊加後的結果。 
另外我們使用了光纖在微碟共振腔的側邊收

集其所發出的螢光。藉由特定模態與光纖的

耦合可使螢光效率比傳統正向收光高達10倍
左右。而近場光學技術則讓我們更加了解微

碟共振腔的空間場強分佈。而近場光學所掃

描出的場強分布並非只由耳語廊模所貢獻，

圖 13 (a) 單一微碟的微光碁發迎光光譜譜線 (b)- TE1,13 與

TE1,12 近場場圖 (c) 利用 FDTD 所模擬出 TE1,13 的電場圖 (d) 

加上定電場 H0後的場強圖。 

 

  (d) (e)

(f)

(d) (e)

(f)

 
圖 14 (a) 利用雷射局部加熱其中一微碟進而使其折射率穩定改變的示意圖 (b)-(c) 分別為 PM1 與 PM2 在不同加熱雷射功率下的強度等高

線圖 (d)-(f) 分別為利用勞倫茲曲線擬合分析 PM1 的模態能量、模態間的能量差以及模態半寬 
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而是由砷化鎵量子點的場與耳語廊模態的場互相疊加後的結果。此成果正在準備進行發

表中。 
最後我們也研究了耦合雙微碟共振腔。將微碟轉移至藍寶石基板上，並且利用光纖探針

製造耦合雙微碟。透過電場偏振實驗與有限時域差分法，確認實驗量測的耳語廊模態之

方位角與徑向模態數。藉由雷射局部加熱效應，穩定地改變其中一個微碟的折射率，觀

察到存在於耦合雙微碟中的強耦合效應(如圖14所示)。當耳語廊方位角模態數越大時，

其耦合強度越小。此現象是因為模態數越大的模態具有較高的等效位能屏障，故電磁波

較不易穿隧與另一微碟的電磁波耦合，所以其模態耦合強度較小。此成果已發表於去年

的Optics Express (Lin et al., OE 18 23948 (2010))。 
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