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砷化銦單量子點偏振螢光之光譜研究 

 

學生：周湘諭                          指導教授：張文豪  博士 

 

 

國立交通大學電子物理系所 

 

 

摘要 

 

 

砷化銦單量子點的激子螢光具有精細結構分裂以及偏振不對稱

性，且兩者彼此相關。激子螢光的精細結構分裂源於量子點的形狀不

對稱，而偏振不對稱性則是由平面上應變不對稱造成的重電洞能態和

輕電洞能態混合所引起。本文中將根據 Bir-Pikus 漢米爾頓方程式，

探討精細結構分裂、重電洞能態和輕電洞能態混合以及偏振不對稱性

之間的相互作用。此外，我們可以利用外加水平磁場改變激子能態的

精細結構分裂，使其值由負值隨著磁場增加而變為正值。當精細結構

分裂為零，激子能態即為簡併。 
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ABSTRACT 

 

 

The fine structure splitting (FSS) and polarization anisotropy (PA) of 

exciton emissions from single InAs/GaAs quantum dots (QDs) are 

investigated. A systematic correlation between the FSS and PA is 

observed. The excitonic FSS is attributed to the QD shape asymmetry 

reduction, while the PA is a direct consequence of the mixing between 

the heavy-hole (hh) and light-hole (lh) states due to the anisotropy 

in-plane strain distribution. Based on the formulism of the Bir-Pikus 

Hamiltonian, the interplay between the FSS, the hh-lh mixing, as well as 

the PA are discussed. An in-plane magnetic field is used to manipulate 

the excitonic FSS in QDs. We find that, for QDs with negative FSS, the 

degeneracy of the exciton states can be recovered under an in-plane 

magnetic field. 
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第一章 序論 

1.1 前言 

近三十年來，奈米科技的發展為一大熱門議題，其應用對於人們的日

常生活也造成了全面性的影響。隨著元件逐漸微型化，最後至奈米尺度，

其結構已不再遵循古典物理，而是由微觀的量子物理來決定。奈米科技發

展至今，已在許多傳統元件有所應用，例如發光二極體[1][2]、雷射[3]-[5]、

光偵測器[6][7]以及電晶體[8]。接下來，發展操控單一原子、單一電子以及

單一光子的量子科技，將成為新興的熱門議題。 

在量子科技的應用中，以量子計算和量子通訊等量子資訊科學的發展最

為人所注目。我們知道數位化資訊處理的精髓是將資訊化簡為二進位的方

式表現，因此二進位的 0 和 1 形成了資訊處理的最小單位。而量子資訊的

最小處理單位稱為量子位元 (Quantum bit, Qubit)，以量子位元的量子態 0

和 1 代表資訊處理的兩個狀態。為了實現量子計算，量子位元必頇在計算

過程中保持其量子特性。與古典位元最大的不同在於，量子態具有疊加性

和糾纏態兩大特性，因此提升了資訊儲存空間和計算速度。 
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1.2 研究動機 

由於在量子物理系統中，量子同調性非常容易受干擾而被破壞，因此尋

找一個能夠滿足量子位元以及量子計算要求的物理系統，便成了量子資訊

科技發展的一大挑戰。量子點系統[9]，就是一個具有發展潛力的系統。由

於量子點為三個方向皆被侷限的零維結構，電子在量子點中受到量子侷限 

(Quantum confinement) 效應，使得電子能量分布呈現不連續性，如同在原子

中一般，因此量子點又稱人造原子。 

我們可以以量子點中的激子 (Exciton) 定義量子態。當量子點中同時存

在電子和電洞，兩者會因庫倫作用力束縛而形成激子，並經由復合而發出

螢光。在理想的量子點中，激子可與角動量+1 或-1 的光子耦合，而發出右

旋光或左旋光，如【圖 1-1】。。當量子點中同時有兩個電子及電洞受激發

後會形成雙激子，此時將先後釋出左旋和右旋的光子，稱為串聯放射 

(Cascade emission)。若激子為簡併態其發光順序可能是左旋光先、右旋光後，

或是右旋光先、左旋光後；其不可分辨的關係，將使先後釋放的螢光形成

糾纏 (Entanglement) ，如【圖 1-2】。 

然而實驗結果顯示，量子點的激子螢光為線性偏振光，且其能量並非

簡併態，而是存在有精細結構分裂 (Fine structure splitting)。因此，在接下
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來的實驗中我們將探討影響精細結構分裂的因素，並利用外加水平磁場補

償精細結構分裂，使量子點激子變回簡併態。 

 

 

【圖1-1】 量子點中的電子和電洞復合發出右旋光(σ
+
)或左旋光(σ

－
)。 

 

 

【圖1-2】 理想狀態下，量子點的雙激子系統。 
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1.3 章節概要 

本論文以砷化銦單量子點的光譜量測及分析為主，並以理論模擬為輔，

分析單量子點中，影響激子能態的種種作用。首先，第一章將介紹研究單

量子點的動機以及重要性。第二章則是本實驗所使用的樣品結構簡介以及

實驗裝置說明。第三章為實驗結果分析。第三章一開始將藉由單量子點螢

光光譜分析和理論推導，說明電子-電洞交換作用；接著，由偏振螢光光譜，

我們推測價電帶混合效應的存在，也同樣地經由理論模擬證實了我們的推

測。最後，利用外加水平磁場，我們改變了激子能態結構，使其形成簡併

態。在第四章中。我們將對本實驗的量測結果做一總結。 
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第二章 理論背景 

2.1 光激螢光的偏振性 

激子由傳導帶的電子及價電帶的電洞所構成；其中，電子自旋態以 se

表示且其在 z 方向投影為
2
1es ，而價電帶的電洞自旋態以 j 和 mh表示為

hmj  , ，其中 j=3/2、 1/2，mh則為 j 在 z 方向的投影量。輕電洞和重電洞能

態可表示為[11] 
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在此將激子的自旋態表示為 (se ; mh)，則重電洞激子和輕電洞激子的自旋態

分別為  
2
3

2
1 ;  和  

2
1

2
1 ; 。而激子中復合發光的機率可經由費米黃金定律 

（Fermi’s golden rule） 得知為 

 
2

ˆ ipefIPL


   (2.2)  

其中，  sinˆcosˆˆ yxe  為 xy 平面上的單位向量，與激子螢光的偏振方向有

關； i 、 j 為光學躍遷的初狀態和末狀態；而 p

為動量算子 (Momentum 

operator)。在激子復合發光的過程中，其初狀態和末狀態分別為 
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，

，

  0

  ;





f

mrsrhei hhee 
 (2.3)  

其中，  re 、  rh 分別為電子能態和電洞能態的波包函數 (Envelop function)。

因此，激子的偶極矩陣元素 (Dipole matrix elements)可由關係式

vpechepe


 ˆ;ˆ0 求得[12]。以重電洞明激子 (Bright exciton) 為例，其總

自旋 se + mh = ±1，而偶極矩陣元素可計算得到 
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其中， 00 / iPPimZpSYpSXpS zyx   ，P 為肯恩參數 (Kane 

parameter)。則重電洞激子和輕電洞激子發生復合發光的躍遷率為 
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 (2.5)  

由上式可知，當總自旋 se + mh = ±1，能態 (se ; mh) 的激子會與偏振態  的

圓偏振光耦合，因此其光激螢光為圓偏振。 
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2.2 電子-電洞交換作用 (Electron-hole exchange interaction) 

在無外加磁場的情況下，量子點中的電子和電洞會因為電子-電洞交換

作用而耦合。根據文獻[13][16]此交換作用可分為兩部份討論─短程 (Short 

range) 作用和長程 (Long range) 作用。短程作用發生在電子和電洞存在於

同一個單位晶胞 (Unit cell) 時；反之，當電子和電洞在不同晶胞時，其交

換作用可視為兩個偶極間的庫倫作用，此時的交換能稱為長程作用。在此，

首先考慮短程作用，此作用來自電子自旋和電洞自旋間的相互作用力，其

漢米爾頓 (Hamiltonian) 方程式可表示為 

  











 zezhehehSR

ehSRex

SJSJSJ

SJH

,,
2

1

3

2
       

ˆˆ
3

2





 (2.6)  

其中 SR 為交換耦合常數，另外 yhxhh iJJJ ,,  、 yexee iSSS ,,  ，這裡引入了

包立矩陣 (Pauli matrix) x 、 y 和 z ，滿足 2/, iieS  ，包立矩陣表示如下 



















 











10

01

0

0

01

10
zyx

i

i
 ，，  (2.7)  

而ｚ方向在接下來的討論中皆定義為磊晶成長方向。此外，當電洞本徵函

數的基底為 2/3 和 2/1 ，其角動量運算子
hĴ 的分量 xhJ , 、 yhJ , 和 zhJ , 分別是 
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(2.8)  

由(2.6)式、(2.7)式和(2.8)式，可得短程電子電洞交換作用的漢米爾頓方程式
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為 
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(2.9)  

其中，重疊積分 (Overlap integral) I 定義為 

    lhI hehe 、、，         (2.10)  

首先，若僅考慮重電洞的部份，則(2.9)式可簡化為 
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hh  (2.11)  

其中 SRhhI  0 。由式可以知道，短程交換作用會造成重電洞激子的能階分

裂，使總自旋 1 he msM 的明激子和 2M 的暗激子 (Dark exciton) 

能階分開 0 。而長程交換作用的漢米爾頓方程式為 
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hh  (2.12)  

此時，重電洞明激子中原本簡併在一起的 1 能態會因為長程交換作用而混
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合，其受到短程和長程作用的綜合影響可表示為 
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hh  (2.13)  

這裡引入了量子點形狀不對稱的影響，將 di
e

2

11

~ 
 代入，其中 d 代表量子

點的伸長 (Elongation) 方向。解析(2.13)式的本徵值 E 和本徵能態
 結果

如下 
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E  (2.14)  
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 (2.15)  

利用(2.5)式激子復合發光躍遷率的計算，得到螢光強度 I 為 
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(2.16)  

利用(2.14)式、 (2.15)式和 (2.16)式，可以模擬量子點激子螢光光譜及偏振

方向變化對螢光強度的影響；假設 meV 1.00  、 meV 1.00  、 meV 08.01  以

及量子點伸長方向沿 90d ，則模擬結果如【圖 2-1】。在電子-電洞交換

作用力的影響下，重電洞明激子的 1 能態會混合成本徵態  ，由模擬之

螢光光譜，我們可以看出激子螢光訊號會出現在兩個不同能量處，分別為 E
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和 E ，其能量差即為 meV 08.01  。而右上角的插圖則顯示，激子螢光為相

互正交的線偏振。其中能量較低的基態(
 )螢光，偏振方向與量子點伸長

的方向一致，也就是 90d 。 

 

2.3 價電帶混合效應 (Valence-band mixing) 

由於量子點受應力後，會造成的價電帶混合效應[10]，同時也會影響激

子螢光偏振。因此本節中我們將利用 Luttinger-Kohn 和 Bir- Pikus 的漢米爾

頓方程式[11]，觀察重電洞態和輕電洞態混合後，對激子發光過程的影響。

 

 

 

【圖2-1】  量子點激子的光激螢光模擬光譜；右上角插圖為激子螢光強

度偏振圖。 
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若利用電洞本徵函數 2/3 、 2/1 、 2/1 和 2/3 作為基底，則其價電帶

受應力作用的漢米爾頓方程式可寫為 
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(2.17)  

其中，非對角線項 RRR k  、 SSS k  ，且 
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(2.18)  

(2.18)式中， 1 、 2 及 3 為 Luttinger 參數， xk 、 yk 及 zk 為電子波向量，因此

kR 和 kS 項與動能有關；而 ij 為應變，因此 R 和 S 項與應變有關。由於 S 值

通常小於 R 值，若忽略不計 S 值，則(2.17)式可簡化為 
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(2.19)  

接著置換(2.19)式中的基底，則可將 vH 改寫為 
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(2.20)  

其中， lh 為重電洞和輕電洞間的能階差， si
eR

 2
 中的相位因子 s 代表受

應力作用的方向，而 為應變耦合強度。解(2.20)式的本徵值和本徵函數，
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可得兩個雙重簡併能態，其能量為   2/4 22  lhlh
和   2/4 22  lhlh

，

前者屬於類重電洞能態 (Heavy-hole like states)，而後者屬於類輕電洞能態 

(Light-hole like states)。另外，類重電洞本徵能態為 
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i

hhh

se













 ，

 

(2.21)  

由(2.21)式可知，在價電帶混合效應的作用下，會造成重電洞能態和輕電洞

能態的混合。在弱價電帶混合效應近似下，耦合強度會遠小於重電洞和輕

電洞間的能階差，即 lh ，此時類重電洞能態能量為   02/4 22  lhlh ，

而類輕電洞能態能量為   lhlhlh  2/4 22  ，且(3.22)式的類重電洞本徵

能態可以簡化為 
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(2.22)  

接著結合電子-電洞短程交換作用力、長程交換作用力以及 BPH ，當選

擇 2/3； 、 2/3； 、 2/1； 和 2/1； 為基底，可得明激子的漢米爾

頓方程式為 
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(2.23)  
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若分析(2.23)式 exH 的本徵值，可得到激子能態的能量；而利用 exH 的本徵函

數可以得到激子復合發光的躍遷率，進而求得螢光強度，如同 2.2 小節中的

(2.16)式。若假設 

00  、 meV 1.00  、 meV 08.01  、 3/11  、 meVlh  80 、

meV 5.22 、 40.
I

I

hh

lh 

 

以及量子點伸長方向和受應力方向分別沿垂直和水平，也就是， 90d 、

0s 。模擬結果如【圖 2-2】。【圖 2-2】顯示，價電帶混合效應的存在，

造成激子螢光在不同偏振態時強弱不一。 

 

 

 

【圖2-2】  在價電帶混合效應的影響下，量子點激子的光激螢光模擬光

譜；右上角插圖為激子螢光強度偏振圖。 
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2.4 賽曼效應 (Zeeman effect) 

量子點透過電子自旋與電洞自旋，與外加磁場產生交互作用，若外加

磁場 B 為任意方向、任意大小，即 zByBxBB zyx
ˆˆˆ 


，其漢米爾頓方程式可

寫成[13][14][15] 

 BJqBJBSgH hhBeeBB


 32ˆ  ， (2.24)  

其中， B 為波耳磁元 (Bohr magneton)， 和q為 Luttinger 參數， eg 為電子

的 g 因子 (g factor)。磁場透過賽曼效應作用於電子的形式為 

BSgH eeB

e

B


 ˆ ， (2.25)  

當外加平行於樣品表面的水平 (Transverse) 磁場，  xBB ˆ cos


yB ˆ sin ，

則(2.25)式可以寫為 
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BgH ， (2.26)  

當外加水平磁場，此時系統為沃伊特配置 (Voigt configuration)，在此系統

中，磁場會透過賽曼效應造成電子能態
2
1 和

2
1 耦合，使其本徵態變為 

2

2
1

2
1 






ie

， (2.27)  

但耦合之後之本徵能量 E 不變，其值仍為 Bg eB2
1 。 

另外，磁場作用於電洞的形式為[13][14][15] 

 BJqBJH hhB

h

B


 32  ， (2.28)  

其中 zJyJxJJ zhyhxhh
ˆ ˆ ˆ 3
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,
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，而  3

,xhJ 、 3

, yhJ 、 3

,zhJ 分別是 
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(2.29)  

因此，在水平磁場中，(2.28)式可寫為 
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其中  qgh 2
7

1 23   、 qgh 1042   以及 qgh 33  。為簡化問題，在此假設磁

場平行於 x 方向或 y 方向，即  90  0 or 。若以重電洞激子能態為基底，當

0 或 90 ， 漢米爾頓方程式分別為 
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(2.31)  

(2.32)  
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第三章 樣品與實驗裝置 

3.1 樣品結構 

本論文所使用的樣品為砷化銦 (InAs) 單量子點，是由交通大學電子工

程系林聖迪教授所提供。本樣品採用分子束磊晶法 (MBE) 成長，其結構如

【圖 3-1】所示。在樣品的成長過程中，首先，在砷化鎵 (GaAs) 基板 (100) 

方向上先成長約 100 nm 的緩衝層，如此可使磊晶的表面層平坦並且減少基

板表面的缺陷。接著，在緩衝層之上再成長 100 nm 的砷化鎵，隨後便利用

Stranski-Krastanow 成長法成長一層砷化銦量子點。最後在量子點上，覆蓋

一層 100 nm 的砷化鎵覆蓋層。 

另外，為提高測量到單量子點的機率，樣品的表層製作了不同大小的

金屬微奈米孔穴，其孔徑大小介於 400 nm 至 10 m 間。而微奈米孔穴是將

鋁金屬蒸鍍至樣品表面使形成厚度約 100 nm 的不透光層，再利用電子束微

影技術製作而成。 
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Al

GaAs 100nm

GaAs Substrate

GaAs Buffer Layer 100nm

GaAs 100nm

Al metal aperture

InAs QDs

400nm~10m

 

【圖3-1】 砷化銦單量子點樣品結構圖 

 

3.2 顯微光激螢光 (Micro Photoluminescence) 量測系統 

本論文中所使用的光譜量測技術為顯微光激螢光實驗，其實驗裝置如

【圖 3-2】所示。顯微光激螢光實驗是由光譜量測系統及監控系統兩部份構

成。在光譜量測系統中，使用氦氖雷射 (波長 632.8 nm) 做為激發光源，藉

由反射鏡及 50 倍物鏡，將雷射聚焦至樣品表面，激發奈米孔穴中的砷化銦

單量子點，使樣品中位於價電帶的電子吸收光子而躍遷至傳導帶，並留下

一個電洞在價電帶。這些高能量的電子會經由晶格碰撞釋出能量而掉到傳

導帶底部；同樣的，高能量的電洞亦會因為晶格碰撞釋出能量而掉到價電

帶頂部。隨之，這些在傳導帶底部的電子和價電帶頂部的電洞會進行復合

而發光，即所謂的光激螢光，而且所放出的光子能量大約與半導體材料的

能隙 (Band gap) 相等。 
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當單量子點被激發而放出螢光，利用反射鏡將螢光引入光譜儀進行分

光，而後利用電荷耦合元件 (CCD) 偵測各個波長下的螢光強度，最後將訊

號輸入電腦繪出光激螢光光譜。藉由光激螢光光譜，便能在不破壞樣品的

情況下，分析半導體材料的能帶結構。 

此外，顯微光激螢光實驗也包含監控系統，如【圖 3-2】中虛線部份。

由於此實驗通常是針對尺寸非常小的結構進行量測，例如本實驗中，為了

量測直徑僅數百奈米的奈米孔穴，因此需要隨時監看激發在樣品上的激發

位置，否則將很難將雷射聚焦至尺度極小的奈米孔穴中。監控系統由白光 

(Lamp)、CCD 和螢幕所組成。透過分光鏡 (Beam splitter, B.S.) 使白光一樣

經由物鏡聚焦後打在樣品上，樣品反射白光後同樣利用分光鏡使其射入

CCD 成像，因此藉由螢幕觀察樣品表面影像和雷射聚焦位置，便能一邊觀

察螢幕一邊調整樣品底下的移動平台、改變雷射聚焦位置。這裡所使用的

分光鏡也是可動式，因此光譜量測系統和監控系統兩者可以獨立作業而不

會相互影響。 

為了進一步分析光激螢光的偏振性，在樣品螢光訊號進入光譜儀前的

光路上架設了二分之一波片及偏振晶體，藉由改變波片光軸和偏振晶體光

軸間的夾角，即可選擇特定方向的偏振光進入光譜儀而進行分析。 

若結合顯微光激螢光系統與磁場系統，便可觀察樣品在磁場中的發光
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行為。在本論文中所外加的磁場方向與樣品表面呈水平，如【圖 3-3】所示。

首先將樣品固定於 L 型基座上，使得樣品表面與外加磁場方向相互平行，

再利用一反射面與雷射入射方向夾 45 度角的反射鏡改變雷射方向。如此，

便可得到砷化銦量子點在水平磁場中的光激螢光光譜。 
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【圖3-2】 顯微光激螢光量測系統實驗裝置 

 

 

【圖3-3】 樣品於水平磁場中之示意圖 
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第四章 光譜分析與討論 

4.1 單量子點顯微光激螢光光譜 

實驗測量到的量子點顯微光激螢光光譜如【圖 4-1】，從圖中可以觀察

到樣品的螢光訊號分為兩部分；第一部份出現在高能量，大約從 1390 meV

分布到 1440 meV，有許多群聚出現的譜線，此為濕潤層 (wetting layer) 訊

號；另外，在能量低於濕潤層訊號、約 1340 meV 到 1370 meV 之間，也有

一些極細的譜線，其半高寬大多小於 100 eV，而且這些極細譜線的強度對

雷射聚焦的位置非常敏感，因此判斷這些極細譜線為量子點的螢光訊號。 

為了得到單量子點顯微光激螢光光譜，首先針對各個不同直徑的奈米

孔穴量測螢光譜線，再藉由光譜分析，判斷哪些孔穴僅含有單量子點。一

般而言，當使用低功率雷射激發量子點，光譜中的量子點螢光訊號若僅存

在單一譜線，可藉此推測該奈米孔穴中只包含單量子點。 
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【圖4-1】 量測奈米孔穴 A 得到的顯微螢光光譜 

 

接著，改變不同的雷射功率激發量子點，實驗結果如【圖 4-2】。由圖

中可以觀察到，當激發雷射功率較低時，例如 0.2 W (6 W/cm
2
)，此時量子

點螢光訊號僅在能量約 1355 meV 處明顯存在單一譜線。因此可以推測此訊

號是來自於單量子點中的電子電洞對復合發光。隨著雷射激發功率的提高，

位於高能量側的濕潤層訊號以及較低能量的量子點螢光訊號都有越來越多

譜線隨之出現。 

雷射激發功率的提高，使樣品中單位時間內產生的電子電洞對增加，

因此提高了量子點捕捉到電子電洞對的機率。電子電洞對在量子點中會因

為庫倫作用而形成激子。在低功率激發時，量子點不易捕捉到電子或電洞，

QD emission 
Wetting layer 
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在其他電荷填入量子點前激子便已進行復合而發光，因此只能觀察到單一

譜線。在高功率雷射激發下，電子或電洞在激子復合前填入量子點的機率

大為提升，此時激子受到後來填入的電子或電洞庫倫作用力影響而發出不

同能量的螢光訊號，如【圖 4-2】中，當雷射激發功率提高至 3 W (90 W/cm
2
)，

可以清楚觀察到總共出現了四條譜線。由於包立不相容原理，量子點之電

子及電洞基態最多只能填入不同自旋的兩個電子及兩個電洞，因此可歸納

出四種激子復合物 (Exciton complex)，分別是電中性的單激子 (以下簡稱為

激子)、雙激子 (XX，Biexciton)，以及帶正電的正激子 (X
+，Positively charged 

exciton)和帶負電的負激子 (X
-，Negatively charged exciton)。在【圖 4-2】

以較高功率雷射激發之光譜中，一共觀察到量子點螢光訊號中出現了四條

譜線，此即四種激子復合物的電子電洞對復合發光。在雷射激發功率增加

的過程中，這四條譜線的螢光強度也隨之增強；最後，在高功率雷射激發

下，量子點中同時存在兩對電子電洞的機率非常高，此時的譜線中會以雙

激子螢光的強度最強，如【圖 4-3】中，能量 1356 meV 的量子點螢光訊號。 
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【圖4-2】  不同雷射激發功率下，量測奈米孔穴 A 得到的顯微螢光光譜 
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由於這些激子復合物的螢光強度跟雷射激發功率的大小關係密切，因

此將螢光強度及雷射激發功率分別取對數作圖，分析螢光強度對雷射激發

功率的關係，結果如【圖 4-4】。由圖中觀察到除了雙激子的螢光強度與雷

射激發功率呈平方關係，其餘三條譜線的斜率都接近 1，也就是這三種激子

復合物的螢光強度皆會隨雷射激發功率的提高而線性增加，由此可知此三

條譜線分別為激子、正激子和負激子，而他們的帶電性則需要進一步的實

驗加以探討。 
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【圖4-3】   不同雷射激發功率下，在奈米孔穴 A 中，量子點的顯微螢光

光譜 
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【圖4-4】 單量子點激子復合物的雷射激發功率對螢光強度關係圖 
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4.2 單量子點偏振螢光光譜 

4.2.1 精細結構分裂 

為分析單量子點光激螢光的極化方向，我們使用二分之一波片和偏振

晶體選擇螢光的偏振方向，測量到的光激螢光光譜如【圖 4-5】。 

 

上圖為量測平行於樣品[110]方向和[1-10]方向得到的線偏振螢光訊號，

分別定義為 x 和 y 。量子點訊號中僅激子和雙激子有精細結構分裂，且其

偏振方向相反。通常，在激子螢光中， x 的能量高於 y 的能量；而雙激子

則是 y 具有較高能量。此外，正激子和負激子則都不具有精細結構。此精
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【圖4-5】  量子點 B 的水平( x )和垂直( y )線偏振光激螢光光譜 
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細結構分裂，可以由電子電洞交換作用加以解釋。 

若不考慮電子-電洞交換作用，激子能態會由明激子 1 能態和暗激子

2 能態簡併而成，如【圖 4-6】所示；但實際上量子點中存在電子-電洞交

換作用，且其中短程交換作用，會造成明激子和暗激子能階分裂 0 ，如(2.11)

式所示。而此時激子和雙激子的螢光極化方向，經過 2.1 節的推導可知仍為

圓偏振。但由於量子點可能會因形狀不對稱 (Shape asymmetry)、應變 

(Strain) 及壓電 (Piezoelectricity) 效應[17]的影響，使量子點在長軸和短軸

方向的量子侷限效應的對稱性被破壞，電子和電洞形成偶極 (Dipole) 造成

長程交換作用，使明激子能階分裂，如(2.15)式所示；此分裂即為精細結構，

由(2.14)式可知激子的精細結構分裂 1  EEFS 。另外，此精細結構只

會出現於中性激子，如激子和雙激子；對正激子和負激子等帶電激子而言，

由於其電洞或電子總自旋為零，使(2.6)式中， 0exH ，因此不會出現精細結

構；可由此區別中性激子和帶電激子。 

本實驗中所測量的量子點偏振螢光光譜，大致可分為三種類型，如【圖

4-7】所示。圖(a)為量子點 B 之譜線，其精細結構接近 0.1 meV；實驗中，

精細結構分裂定義為    yXxXFS EE   ，大部分量子點的精細結構分裂為

正值，即激子螢光訊號中 x 的能量高於 y ，如同圖(a)中量子點 B 的結果。

從圖(b)中量子點 C 的光譜可以看出激子訊號 y 的能量高於 x ，因此其精細



 

29 

結構分裂為負值。第三種則是圖(c)量子點 D 的光譜，其激子螢光的精細結

構分裂也是負值，不同的是其激子螢光能量高於雙激子螢光能量。量子點

激子螢光的精細結構分裂與激子能量的關係如【圖 4-8】，由圖中可知，隨

著激子螢光能量升高，精細結構分裂會變小，且其範圍介在-40 eV 到 100 

eV 間。 

 

 

 

【圖4-6】  在不同電子-電洞交換能及量子點對稱性的情況下，單量子點

中，激子和雙激子的能階示意圖。 
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【圖4-7】  不同量子點的偏振螢光光譜；圖(a)、圖(b)和圖(c)分別為量子

點 B、量子點 C 和量子點 D 的光譜。 
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4.2.2 偏振不對稱性 (Polarization anisotropy) 

比較 4.2.1 節中，實驗量測得到單量子點偏振螢光光譜，以及 2.2 節中

經由計算模擬得到的激子偏振螢光光譜，可以發現前者的譜線中， x 和 y 的

螢光強度通常不相同，如【圖 4-9 (a)】，激子訊號中 x 螢光強度明顯較 y 螢

光強度強；然而【圖 2-1】顯示，根據計算模擬的結果，這兩個極化方向的

螢光強度應該要相等。因此，為了進一步分析螢光強度與偏振方向的關係，

我們量測單量子點在各個偏振方向下的偏振螢光光譜，以觀察激子螢光在

不同偏振方向時的強度變化，得到量子點 B 激子的偏振螢光光譜如【圖
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【圖4-8】  量子點的激子能量對精細結構分裂關係圖。 
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4-9】。 
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【圖4-9】  在量子點 B 中，偏振角對激子螢光強度關係圖(a)和極化圖

(b)。以及量子點偏振方向示意圖(c)。 
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【圖 4-9 (a)】顯示，激子螢光強度會隨著偏振方向的改變而呈現週期

性的變化，再藉由【圖 4-9 (b)】可以明顯看出激子螢光在水平偏振方向 

(0°-180°) 的強度較強；若與【圖 4-9 (c)】對照，可發現在量子點 B 中，極

化方向平行於量子點短軸的激子螢光強度較強。像這樣，激子螢光譜線中

不同極化方向的線偏振光其強度有所差異，稱為偏振不對稱性 (Polarization 

anisotropy)，或是線偏振程度 (Degree of linear polarization)，不對稱的程度

以 PL值決定[13]，PL定義為 

   
   yx

yx

L
II

II
P








 。

 

(4.1)  

利用(3.17)式，可得量子點 B 激子螢光的偏振不對稱性 PL = 26%。 

除了原本就有精細結構的中性激子，我們量測量子點 B 的正激子發現，沒

有精細結構的帶電激子也存在偏振不對稱性。如【圖 3-11】所示，在量子

點 B 中，激子和正激子具有相同的偏振不對稱性。因此我們推測，偏振不

對稱性可能來自於應變對量子點的影響，造成價電帶混合，因此同一個單

量子點產生的光激螢光，偏振不對稱性皆相同。 
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但實驗結果也顯示，不同量子點之間，激子螢光的偏振不對稱性都不

甚相同。有些量子點的激子螢光強度幾乎不隨偏振角改變，偏振不對稱性

很小。如【圖 4-11 (a)】的量子點 D，其激子螢光的偏振不對稱性 PL =3.9%；

另外，由【圖 4-11 (b)】可觀察到，量子點 C 的激子螢光以 y 的強度較強，

此結果與大部分量子點相反，因此其偏振不對稱性為負值，PL = -1.4%。 

統計本實驗中單量子點的激子螢光偏振不對稱性，可得【圖 4-12】。

觀察【圖 4-12】可以發現隨著單量子點激子能量的升高，其偏振不對稱性

有變小的趨勢，而且可能變為負值。在本實驗中，量測到偏振不對稱性的

0 30 60 90 120 150 180 210 240 270 300 330 360

0

1

2

3

4

5

6

7

8

9

10

11

12

13

14

15

0

1

2

3

4

5

 X

In
te

n
s
it
y
 (

1
k
 c

o
u

n
ts

/s
) 

 Polarization (degree)

X
+

 

【圖4-10】  在量子點 B 中，改變不同偏振角時，激子與正激子的螢光強

度變化圖。 
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範圍介於 -2 %到 26 %之間。 
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【圖4-11】  (a) 在量子點 D 中，偏振角對激子螢光強度關係圖和極化圖。

以及(b) 量子點 C 中，偏振角對激子螢光強度關係圖和極化

圖。 
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偏振不對稱性的存在，由 2.3 節的推導已知是由價電帶混合效應所引起。

此外，由【圖 2-2】觀察可知，激子的精細結構分裂小於 1 的 meV 08.0 ，此

結果顯示精細結構分裂已不單純由 1 決定。價電帶混合效應不但造成激子

的偏振不對稱性，同時也影響激子的精細結構分裂。【圖 4-13】為量子點

的激子精細結構分裂對偏振不對稱關係圖。【圖 4-13】顯示單量子點激子

螢光的精細結構分裂，隨著螢光偏振不對稱性的增加，也有增大的趨勢。 
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【圖4-12】  量子點的激子能量對偏振不對稱性關係圖。 
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利用(2.23)式中 exH 的解析解，可以做更進一步的分析。在弱價電帶混合

效應近似下，透過一階微擾理論[11]，可將(2.23)式中的 exH44 矩陣簡化為

exH  22 矩陣。一階微擾理論的形式為 
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(4.2)  

若選擇明激子能態 

h;
2
1  為基底，則可將(2.23)式中的 exH 簡化為 
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【圖4-13】  單量子點激子螢光之偏振不對稱性對精細結構分裂關係圖 
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其中 
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(4.4)  

由(4.3)式可知，應變引起了價電帶混合效應，造成類重電洞明激子能

態間的能階差，即實驗觀察到的精細結構分裂，不再完全由長程交換作用

力中的 1 決定，同時也會受短程交換作用力影響而同時被 0 所決定。長程

交換作用力與短程交換作用力對精細結構分裂的影響程度，由量子點伸長

方向 d 和受應力方向 s 間的夾角所決定。以下分別假設    0 orsd  和

2/   sd 兩種情形加以討論。 

若量子點抽長方向與受應力方向平行，即    0 orsd  ，則 (4.3)式中，

類重電洞明激子的本徵能量為 
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(4.5)  

假設 0 sd  ，且 4/  sd ，此即 0]1[1 方向。則 E 能態所對應之螢光

強度為 
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(4.6)  

(4.6)式顯示，較低能量的激子能態，螢光強度較強，而其偏振不對稱性為 
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(4.7)  

由(4.7)式可以知道，當    0 orsd  ，激子螢光的偏振不對稱性會是負值。
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相反的，若量子點抽長方向與受應力方向垂直，意即 2/   sd ；並且假

設量子點抽長方向同樣是沿 0]1[1 、而應變方向沿[110]，因此 4/ d 、

4/ s 。此時(4.3)式中，類重電洞明激子的本徵能量為 
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(4.8)  

而 E 能態所對應之螢光強度則變成 
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(4.9)  

(3.31)式顯示，當  01 4 ，則精細結構分裂 0 FS  ，且較高能量的激子能

態螢光強度也較強，而此時的偏振不對稱性為 

0
1

2
2








LP 。

 

(4.10)  

反之，當  01 4 ， 精細結構分裂為負值，但其偏振不對稱性同(4.10)式結

果，為一正值。 

若將【圖 4-13】中的結果分為 A、B 和 C 三區。其中，A 區量子點的

激子螢光偏振不對稱性皆為正值，且其精細結構分裂亦為正值。對照理論

計算的結果，可以猜測 A 區的量子點伸長方向與受應力作用方向垂直，又

因為精細結構分裂為正值顯示  01 4 ，我們推測此量子點中的價電帶混合

效應可能較小。另外，B 區量子點中激子螢光的偏振不對稱性同樣為正值，

而精細結構分裂為負值顯示其價電帶混合效應可能較 A 區量子點為大。而
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C 區量子點，由於其激子螢光偏振不對稱性為負值，代表量子點伸長方向

與受應力作用方向相同。同時由【圖 4-11(b)】我們知道，C 區量子點伸長

方向沿[110]方向。由於量子點伸長方向的反轉，使得長程交換作用能 1 為

負值，造成精細結構分裂為負值。 
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4.3 單量子點磁場顯微螢光光譜 

4.2 節的討論證實了單量子點中電子-電洞交換作用力會使得激子能態

出現精細結構。此外，單量子點受應力後，透過價電帶混合效應亦造成量

子點激子的能態結構改變。而接下來，透過外加水平磁場於量子點，希望

能藉此改變激子能態結構，最終目的是讓激子回到簡併能態。 

【圖 4.14】為量子點 E 在水平磁場下的螢光光譜。圖(a)顯示單量子點

在水平磁場中，激子和雙激子訊號的精細結構分裂會隨著磁場變強而增加。

同時也觀察到在高磁場下，分別在能量低於激子螢光以及高於雙激子螢光

約 0.5 meV 處多出了一條譜線，其來源是暗激子與明激子的能態混合後，

使暗激子有機會跟光子耦合發光，因此能在譜線中觀察到暗激子螢光訊號，

且譜線中所觀察到的暗激子極化方向與 x 相同。若將各個磁場下，激子螢

光訊號的垂直偏振、水平偏振以及暗激子的峰值能量點出，如圖(b)所示，

可以清楚看到，隨著磁場的增加，量子點中激子訊號峰值會開始藍移 (Blue 

shift)。激子螢光能量的改變是由賽曼效應[13]和反磁能移(Diamagnetic shift) 

[18][19][20]所引起。其中，賽曼效應會增加激子螢光訊號間的精細結構分

裂，而反磁能移會使螢光訊號的能量藍移。 
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假設單量子點在 x 方向的水平磁場 xB 中，激子僅受到電子-電洞交換作

用及磁場的作用，因此結合(2.12)式 LR

ex,hhH 以及(2.31)式 X

xBH ,
可得 
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。 (4.11)  

其中， xe,g 、 xh,g 分別為電子和電洞在 x 方向的有效 g 因子。由(4.11)式可看

出，在水平磁場下，明激子能態和暗激子能態會相互混合，造成激子能態

結構改變。 
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【圖4-14】  量子點 E 在 (a) 0T、3T 以及 6T 時的顯微螢光光譜。 

(b) 不同磁場下所對應之螢光訊號的峰值能量。 
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利用(4.11)式的本徵能量和本徵態，可推得量子點 E 在水平磁場中激子

螢光訊號隨磁場改變的能量變化，並擬合實驗結果。然而在推導(4.11)式的

過程中並未考慮反磁能移，因此需要去除實驗數據中反磁能移的部分。首

先取各個磁場下偏振相同的明激子 x 和暗激子訊號峰值能量的平均值，由

於兩者間並不存在精細結構分裂，兩峰值的平均能量隨磁場增強的變化即

為反磁能移。若將實驗數據得到的激子峰值能量減去該平均值，剩下部分

即為賽曼效應的貢獻[20]。【圖 4-15】即為理論模擬擬合實驗結果的示意圖。 
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【圖4-15】  量子點 E 中，磁場對激子能量關係圖以及理論模擬結果 
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當外加磁場於量子點 F，激子螢光隨磁場變化的情形如【圖 4-16】所

示。由圖(a)可知，外加磁場為零時，精細結構分裂為負值。然而，隨著磁

場逐漸增強，精細結構分裂會因為賽曼效應而隨之增大。因此隨著磁場從  

0 T 增強到 6 T，精細結構分裂會由-16 eV 增加到 73 eV，當磁場約為    

2.5 T 時，精細結構分裂為零，可推測此時激子能態為簡併態。接著，同樣

利用理論計算，模擬出激子能量隨磁場增加而變化的情形，結果如【圖

4-17】。 
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【圖4-16】  量子點 F 在 (a) 0T、3T 以及 6T 時的顯微螢光光譜。 

(b) 不同磁場下所對應之螢光訊號的峰值能量。 
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對量子點 C 而言，雖然外加磁場為零時，其精細結構分裂亦為負值，

如【圖 4-18】所示。但隨著磁場增加到 6 T，量子點 C 的精細結構分裂依然

是負的，觀察【圖 4-19】可知其值幾乎不隨磁場改變。【圖 4-20】為理論

模擬量子點 C 中雙激子能量隨磁場變化的結果。比較量子點 E、F 及 C 模

擬參數中電洞的 g 因子，可以發現只有量子點 C 的 xh,g 值為正值，且其絕對

值僅約另外兩者的十分之一，因此在量子點 C 中賽曼效應較弱。 
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【圖4-17】  量子點 F 中，磁場對激子能量關係圖以及理論模擬結果 
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【圖4-18】  量子點 C 在 (a) 0T、3T 以及 6T 時的顯微螢光光譜。 

(b) 不同磁場下所對應之螢光訊號的峰值能量。 
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【圖4-19】  量子點 C 中，磁場對激子螢光精細結構分裂關係圖 
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接著考慮量子點同時受電子-電洞交換作用、價電帶混合效應以及水平

磁場下賽曼效應的影響，此時漢米爾頓方程式如下(推導過程詳見附錄) 

 
  



 






















h

hX

exBH








;

;

0~4
~

~4
~

0

2

1

2

3
01

2

3
01

, 。 (4.12)  

其中 
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當 01  he gg ，  為負值；且  與水平磁場的方向無關。 
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【圖4-20】  量子點 C 中，磁場對雙激子能量關係圖以及理論模擬結果 
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經由 4.2.2 節的分析，已知量子點會因為受應力造成重電洞能態和輕電

洞能態相互混成，使其螢光譜線存在偏振不對稱。接著，若將量子點外加

水平磁場，由附錄中的推導過程和(4.12)式，可知當水平磁場作用於量子點，

會使其明激子能態  h; 和暗激子能態  h; 亦相互混合，而這兩者混合的

程度與磁場大小成平方關係，並改變了精細結構分裂；因此我們應該能夠

藉由量測量子點螢光譜線的偏振不對稱性和賽曼效應，反推量子點所受應

力及量子點伸長量(與無電子-電洞交換作用時的精細結構分裂有關)。 

接下來，利用(4.12)式的本徵能量和本徵態，分兩種情況討論實驗結果，

   0 orsd  或
2
  sd 。當量子點抽長方向與受應力方向平行，即

orsd  0  ， 可得 X

exBH , 的本徵能量為 
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 (4.14)  

由(4.14)式可知，當量子點抽長方向與受應力方向平行，激子的精細結構分

裂會隨著水平磁場的增強而變小。結合 4.2.2 節中，量子點受價電帶混合效

應後偏振不對稱性的分析結果，由於量子點 C 的偏振不對稱性較小，推測

所受應力較小，使其價電帶混合效應較弱。此外，電洞的 g 因子也與量子

點所受應力有關[14][15]，因此如同【圖 4-20】模擬的結果，量子點 C 的 xh,g

值相較於其他量子點小了許多。 
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若量子點抽長方向與受應力方向垂直，即
2
  sd ，假設量子點伸長

方向沿 ]011[ 、受應力方向沿 ]110[ ，也就是
4
 d 、

4
 s 。此時本徵能量

為 
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 (4.15)  

 

綜合 4.2.2 節的結果可知，在量子點抽長方向與受應力方向垂直的情況

下，若磁場為零時  01 4 ，此時激子螢光 x 強度較強、偏振不對稱性

021

2






LP 。接著外加水平磁場，會發現激子的精細結構分裂隨著磁場增強

而變大。 

另外，有一些量子點，受應力引起的價電帶混合效應較強，也就是

 01 4 ，此時激子的精細結構分裂為負值、偏振不對稱性 21

2






LP 為正值。

若外加水平磁場，其精細結構分裂會隨著磁場的增加由負值逐漸變成正值。

因此對於這些量子點，我們能夠利用外加水平磁場將其精細結構分裂變為

零。 
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第五章 結論 

在本論文中，我們量測砷化銦單量子點的顯微螢光光譜，並藉著改變

激發雷射功率及偏振性，辨認激子、雙激子、正激子以及負激子的螢光訊

號。利用單量子點激子螢光訊號以及理論模擬，分析單量子點中的激子能

態，藉此了解在應變和磁場的作用下激子能態的變化。 

在研究單量子點激子螢光的偏振性時，我們模擬出單量子點在電子-電

洞交換作用影響下激子螢光譜線的精細結構。然而，在分析偏振螢光光譜

的過程中，我們發現單量子點激子具有偏振不對稱性，此現象並未出現於

理論模擬。於是我們引入應變對量子點的影響，也經由計算發現單量子點

在應變作用下會發生價電帶混合效應，使重電洞和輕電洞能態耦合，並且

改變激子能態結構，因而造成螢光的偏振不對稱性。接著，我們加入了水

平磁場，隨著磁場增強，我們觀察到反磁能移及賽曼效應，前者造成單量

子點激子螢光能量的藍移，後者則顯現於精細結構分裂的改變。另外，對

於某些單量子點，其精細結構分裂在零磁場時為負值，且在水平磁場作用

下，精細結構分裂可能會由負值逐漸變為正值。由此可知，透過外加磁場，

我們可以改變單量子點的激子能態，使其變成簡併態。 
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附錄 

考慮量子點同時受電子-電洞交換作用、價電帶混合效應以及水平磁場的

影響。結合(2.30)式 h

xyBH ,
以及(2.20)式 BPH ，並以 2/3 、 2/3 、 2/1 和 2/1

為基底，可得 
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其中 hiBhi Bg 。在弱價電帶混合效應近似下，可將 hH44 矩陣，簡化為

hH  22 矩陣。此時，激子中的電子受賽曼效應影響，而電洞同時受賽曼效應

和價電帶混合效應作用，因此激子的漢米爾頓方程式可寫為 
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若將非對角線項中賽曼效應的貢獻視為微擾，則上式可簡化為 
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其中
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  ，當 01  he gg ， 為負值，且  與水平磁場的方向無關。 
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