
 

國 立 交 通 大 學 
 

分子科學研究所 
 

碩 士 論 文 

 
 
 
 
 

Carrier spin dynamics in InAs/GaAs QDs 
 

砷化銦/砷化鎵量子點中載子自旋動力學 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

研究生：陳曉陽 
 

指導教授：孫建文 博士 
 

    中華民國  九十六年七月 



 I

 

摘要 

 

    之前我以時間解析光譜儀，在室溫下研究砷化銦/砷化鎵自組裝量子點的

載子捕捉與釋熱過程。因此，在原有之時間解析系統上，建構出一套擁有分

析光波極化方向能力的新系統。藉此研究量子點、溼潤層和基板內自旋載子

的產生與弛豫。在 77K 的低溫下，電子和電洞的自旋機制已被探知，電子生

命週期約 100ps；電洞生命週期約 20ps。室溫下砷化鎵塊材內自旋電洞的弛豫

速度極快，大約在 100fs，但自旋電洞在量子點內保存的時間較長。 

由於 upconversion 系統擁有高時間解析度，正可藉由實驗來研究自旋載子

在砷化銦/砷化鎵量子點內的動態行為。在分析數據時，發現自旋極化率弛豫

的時間曲線無法以一個指數來分析(exponential fit)，必須以兩個指數(雙指數函

數)。得到的兩個生命週期(lifetime)中，較快的自旋弛豫趨勢主要藉由庫倫力

產生的載子—載子散射所貢獻；而較長的自旋弛豫趨勢則由自旋載子與聲子

作用使然。 
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Abstract 
 

I have investigated the carrier capture and relaxation processes in 

InAs/GaAs self-assembled quantum dots at room temperature by 

time-resolved photo- luminescence techniques previously. So a 

polarization-resolved photo-luminescence up-conversion spectroscopy was 

set up from the original time-resolved system. Then we can use it to study 

carrier spin capture and relaxation in quantum dots, wetting layers, and 

barrier. The electron and hole spin lifetimes are found (electrons spin: ~100ps; 

hole spin: ~20ps) at 77K. The rapid relaxation of hole spin is about 100fs in 

bulk GaAs at room temperature, but it is preserved in quantum dots longer 

time. 

Because up-conversion system is performed with high time resolution, we 

can do experiments to study carrier spin dynamics in InAs/GaAs quantum 

dots. The time-resolved measurements reveal that spin relaxation time can 

not be fit with monoexponential but can be fit with biexponential. The fast 

decay time is primarily attributed to the carrier-carrier scattering by coulomb 

interaction. And the slow decay time corresponds to the spin flip process with 

phonons. 
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第一章 緒論 

 

1-1  前言 

    電子元件利用的是電子的帶電性，使計算機或是數位資訊儲存建構在一個

可以產生「0」、「1」兩種狀態的實體上。一個控制程式在經過編譯後，變成

對這些建構位元實體的一序列物理操作，這些操作過程藉由改變或偵測位元實

體的狀態，達到寫入、讀取、或作各類邏輯運算的目的。電子除了帶有電荷外，

亦帶有自旋的特性；自旋向上(spin up)或自旋向下(spin down) 正可分出「0」、

「1」兩種狀態，量子電腦(計算機)就是利用這兩種可區分的狀態操控或定義位

元實體。 

硬碟磁頭是自旋電子學領域中，很早商業化的產品。許多新材料，例如磁

性半導體 (Ferromagnetic Semiconductor)、半金屬 (Half-Metal)在近年來被廣泛

的研究，以求能有符合自旋電子元件應用所需要的性質。除此之外，自旋電子

學還存在許多充滿潛力的應用，例如磁性隨機記憶體(MRAM, Magnetoresistive 

RAM)、自旋場發射電晶體(SFET, Spin FET)及自旋發光二極體(SLED, Spin LED)

等等。但是，別於有些種類的電腦，量子位元的操作都必須是在量子力學的領

域內，所以稱之為量子位元（qubit）。 

以上涉及的是如何控制電子自旋的同調性，這關係到電子極化率(spin 

polarization)的高低、電子弛豫時間(spin relaxation time)的長短。接著探討帶有



自旋資訊的電子侷限在幾何空間中之效應：量子點可藉由調整尺寸大小改變其

能階狀態、或藉由不同的幾何排列以達到穿隧特性，用來製造奈米級的光電元

件，更可開發出量子點發光二極體、量子點雷射、量子點偵測器、生物螢光檢

測等相關技術產品，因此本實驗室選用一種高品質、極具發展潛力、廣泛用於

日常用品的半導體材料—砷化鎵(GaAs)為主要樣品成份，針對砷化鎵上所成長

的不同尺寸、結構、成份的量子點作有關電子自旋的量測，以圓偏振光(circularly 

polarized light)激發樣品內的電子，促使自旋向上與自旋向下的電子數目失去平

衡。 

 

1-2 電子自旋相關原理 

 

1-2-1  半導體能帶分佈 

半導體晶體中電子通常處在價帶抑或導帶，而帶隙(band gap)為導帶最低點

與價帶最高點兩者間的能差，是不被允許存在能階或填有電子。導帶的最低點

稱為導帶邊緣(conduction band edge)；價帶的最高點稱為價帶邊緣(valence band 

edge)。當束縛在價帶的電子吸收一個能量高於或等於帶隙能量差( )時，電子

躍遷至價帶同時在能帶產生一個電洞，躍遷方式可因聲子(phonon)是否參與，

分為直接吸收過程(direct absorption process)；間接吸收過程(indirect absorption 

process)。若電子吸收高於帶隙能量差的光子，電子會傾向藉由與聲子作用，落

至導帶邊緣再與價帶的電洞結合產生光子。 

gE

    電子受光子激發躍遷而產生電子與電洞時，將電子視為帶有負電荷的載
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子；電洞為帶有正電荷的載子。當載子處在外作用場之中，質量由原來的 變

成有效質量 (effective mass)。以粒子迴旋共振(cyclotron resonance)法可求得載

子在導帶及價帶的有效質量，或定義費米面(Fermi Surfaces)。 

m

*m

 3

SO

1

電洞是能帶失去一個電子的另一種描述，與電子的質量、動量關係式為：

、 。在價帶邊緣附近，電洞形成三重特有結構，依次為重電洞

(heavy hole, hh)、輕電洞(light hole, lh)和自旋—軌道裂帶(spin-orbit split-off)。重

電洞能帶和輕電洞能帶在布里淵區(Brillouin zone)的中心處能量簡併，並且與自

旋—軌道裂帶相差能量 。[1] 

eh mm −= eh kk −=

Δ

    三—五族、二—六族晶體的晶格多屬閃鋅結構。以此為例，價帶的頂部相

當於軌道角動量 的狀態，與自旋交互作用形成一個四重的簡並態 =l

(
2
3

=j 、
2
3,

2
1

±±=jm )： 

 

⎪
⎪
⎩

⎪⎪
⎨

⎧

±

±

2
1,

2
3

2
3,

2
3

HoleLight

HoleHeavy
 

 

輕、重電洞是因為它們在垂直介面方向的有效質量 之大小而言的。考慮

各方向的侷限作用，通常量子點的側面寬度遠大於垂直方向寬度，所以垂直方

向的侷限性強。輕電洞的能階因為有效質量小，而被壓得較低。所以價帶邊緣

的光吸收主要的貢獻來自重電洞。[2] 

m

推算或量測精確的能階分佈，並利用時間解析光譜技術研究載子在克服能

隙障礙後的動態，便可提供足夠理論與證據詳細的分析載子—載子之間在時間
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n維度上的行為。然而僅得到載子在主量子數(principal quantum number, )上躍

遷的過程，是不具備鑽研電子自旋的全部條件。因此，接著引入軌道角動量、

自旋角動量及選擇定理(selection rule)……等概念來設計一套研究電子自旋的實

驗。 

 

1-2-2  光子與自旋載子 

    當一束線性偏振的光波作用在載子上，受激發的載子總角動量為零。但是

若使用圓偏振(circularly polarized)光激發樣品，會使自旋向上與自旋向下的電子

數目失去平衡，這是由於光子帶著一個單位的角動量，若光子和自旋數是
2
1

− 的

自旋向下電子相加，將會得到自旋數為
2
1
的自旋向上電子。持續穩定地射入這

些光子可使自旋向上的電子數多於自旋向下的電子數。許多自旋電子學實驗都

利用到量子井(quantum well)結構，由於中間薄層的厚度極小( )，電子沿

垂直層面方向的運動因而受到侷限；換句話說，薄層如同一窄長凹槽般地將電

子困於其中。根據電子傳輸理論，晶格體的非對稱性導致量子井中自旋向上及

自旋向下電子，有著非零但方向相反的平均速度。當自旋向上與自旋向下電子

數不等時，便因應而產生自旋極化電流。  

nm<100

把圓偏振的雷射脈衝打在以半導體材料製作的量子井的頂面上，即使雷射

光入射角度不再垂直於頂面，其所產生自旋極化電流的方向仍與雷射光束垂

直。這證明了雷射光只提供電子角動量，而非線性動量。[3] 



 

圖 1-1 光波行進中電場極化方向 

    將光子行進的方向定義為 z 軸，以右手螺旋定則來定義入射樣品的雷射極

化模式。符號“ ＂對代表球型諧波 的±σ ),( φθm
lY 1,1 ±== ml 項

( φθ
π

φθ ieY ±± = sin)
8
3(),( 2/11

1 ∓ )，這是由於光子的角動量量子數為 1，因此在幾何空間

中存在 的對應關係。 (positive helicity)代表當觀察者逆向光傳

播方向觀察時，光波的極化方向為逆時針旋轉； (negative helicity)則為順時針

旋轉。基於各研究領域對於左旋光(left helicity)、右旋光(right helicity)的定義不

盡相同，因此接下來對入射雷射光極化方向一律由符號“ ＂來表示。 

)(1
1 iYXY ±∝∝ ±±σ +σ

−σ

±σ

 

1-2-3  自旋載子弛豫 

    以光子激發載子，載子在激發態回到基態的過程假設需要時間τ (carrier  

relaxation time)，而載子所帶有的自旋資訊保存的時間為 sτ (spin relaxation 

time)。當載子的自旋行為符合 ττ >s 條件時，對於電子自旋相關研究是可行的。

只要激發載子使其自旋量總數不平衡，利用時間解析度夠高的偵測器，配合光

子帶有的自旋量與光波極化方向的對應關係，量測載子結合時所散射的螢光性
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質，分析載子自旋的動態行為。 

 

圖 1-2 直接帶隙半導體能帶邊緣結構簡圖 

以砷化鎵半導體晶體為例：在價帶邊緣的重電洞和輕電洞能態為(
2
3

=j 、

)(
2
3),(

2
1 HHLHmj ±±= )，自旋—軌道裂帶能態為(

2
1

=j 、 )(
2
1 SOmj ±= )，導帶邊緣

的能態為(
2
1

=j 、 )(
2
1 CBmj ±= )；不受外加磁場作用，只考慮角動量—自旋角動

量偶合(LS coupling)的情況下，總角動量波函數分別為： 

 

表 1-1 自旋—角動量波函數 

    以線性極化的雷射激發砷化鎵晶體，且光子的能量大於 。線性極化

的光波可視為極化方向為 與極化方向為 的光子總數相等，重電洞、輕電洞

SOgE Δ+

+σ −σ
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和自旋—軌道裂帶上的電子都可能受到激發。在沒有外加磁場及聲子等等破壞

波函數狀態的假想情形，可以簡單的推算在導帶上電子所帶有自旋數總量為： 

 

圖 1-3 圓偏振光激發電子躍遷與能帶關係圖 

+σ 躍遷為電子的總角動量加一 ( 1+=Δ jm )， 躍遷為電子的總角動量減一 

( ) 

−σ

1−=Δ jm

實線①+實線②+虛線③躍遷的機率： 

2
1

1 )(
2
1,

2
3

2
1,

2
1 LHY − +

2
1

1 )(
2
1,

2
1

2
1,

2
1 SOY − +

2
1

1 )(
2
3,

2
3

2
1,

2
1 HHY =

3
1

2
1

6
1

++  

虛線①+虛線②+實線③躍遷的機率： 

2
1

1 )(
2
1,

2
3

2
1,

2
1 LHY− +

2
1

1 )(
2
1,

2
1

2
1,

2
1 SOY− +

2
1

1 )(
2
3,

2
3

2
1,

2
1 HHY −− =

3
1

2
1

6
1

++  

在導帶上自旋向上與自旋向下的機率相等：
3
1

2
1

6
1

3
1

2
1

6
1

++=++ (在此僅討論機率

的相對關係，因此對於波函數的歸一化並不嚴謹。) 

必須重新設計出使受激電子在導帶向上、向下自旋數不均等的機制。將原

來線性極化的光波改為帶有單一自旋數的光子群，單純以 激發砷化鎵晶體，

得到新的躍遷模式： 

+σ
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實線①、②的躍遷使電子激發到自旋向上的能態，機率為： 

2
1

1 )(
2
1,

2
3

2
1,

2
1 LHY − +

2
1

1 )(
2
1,

2
1

2
1,

2
1 SOY − =

3
1

6
1
+  

虛線③的躍遷使電子激發到自旋向下的能態，機率為： 

2
1

1 )(
2
3,

2
3

2
1,

2
1 HHY =

2
1  

電子在導帶上自旋向上與自旋向下的機率依舊相等：
2
1

3
1

6
1

=+  

若以 的圓偏振雷射激發砷化鎵晶體，光子的能量調控在 到+σ gE SOgE Δ+ 之

間時，只有實線①、③的電子躍遷機制產生，導帶上電子自旋的比例為： 

 

圖 1-4 右旋光激發重電洞、輕電洞載子比例 

3
2/1,2/32/1,2/1

2/3,2/32/1,2/1
2

1
1

2
1

1
=

−

−−
==

+

−

Y

Y

n
n

upspin
downspin   

( 代表電子在導帶上自旋向上、向下的數量) ±n

在取得自旋總數不匹配的前題下，接著討論與時間相關的現象。 

低溫( )下電子處在激態比電子的自旋數保持的時間K80≈ sτ 相對短的多，這

符合 ττ >s 的條件，電子與電洞結合產生的光子依舊帶有原來電子自旋的資訊。
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但，在室溫下量測樣品，由於載子與聲子的作用頻繁，極度縮短了載子的弛豫

時間(relaxation time)、生命週期(lifetime)和自旋生命週期(spin lifetime)，這是否

影響或違背已知的理論基礎？在第五章—“實驗結果與討論”部份再作更深入的

探討。 

 

1-3 自旋電子元件 

 

1-3-1  自旋閥與量子穿隧 

電流在一般的電路中，電子自旋方向是混亂的，並不會影響導線的電阻或

電晶體的放大率。反之，自旋電子元件正是利用自旋向上與自旋向下電子傳輸

性質的差異來作用。例如在鐵和鈷等鐵磁物質裡，相鄰原子中的電子自旋傾向

於排成同方向；而在強磁鐵中，自旋同向的區域會擴及整塊磁鐵。當電流通過

鐵磁物質，當自旋朝某個方向的電子受到阻斷，產生了自旋朝反方向的偏極化

電流。鐵磁物質甚至會影響附近非磁性金屬內的電流。 

[4] 
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自旋閥的一般結構是由鐵磁性膜、非鐵磁性膜、鐵磁性膜、反鐵磁性膜所

組成。其中的鐵磁性膜(稱做 pinned layer)與反鐵磁性膜(稱做 biasing layer)有磁

性交換偏壓作用，因此“pinned layer”的磁化方向被固定在單一方向上。而另外

的一層鐵磁性膜(稱做“自由層” ,free layer)，由於非鐵磁性間隔層(spacer)的分

離，並不受到偏壓層的影響，因此可隨著外加磁場而改變磁化方向。所以當磁

場改變時，兩層鐵磁性膜的磁化方向的夾角也將隨著改變。當被固定層與自由

層的磁化方向相同時，電子被繞射的機率低，因此對應於低電阻態。反之，當

被固定層與自由層的磁化方向相反時，電子被繞射的機率高，因此對應於高電

阻態。藉由此差異性自旋繞射效應，當外加磁場方向改變時，自旋閥可展現不

同的電阻值。 

 

1-3-2  自旋偏極化場效電晶體 

自旋偏極化場效電晶體（Spin-FET），如同傳統FET 一般，有源極與汲極，

中間夾著狹長的半導體通道。 

[4] 
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自旋 FET 的源極與汲極均具鐵磁性，源極會將自旋偏極電流送入通道，如

果到達汲極時其自旋方向不變，則此自旋電流可輕易地進入汲極。當電壓施加

於閘極時，通道內會產生電場，使得快速流過的電子自旋產生進動或旋轉。汲

極將根據自旋偏離的程度來阻擋自旋電流進入。以此方法翻轉自旋所需能量較

少，且速度較快，因為傳統 FET 需施加更強的電場才能將電荷推出通道。 

 

1-3-3  自旋發光二極體 (Spin-LED) 

一個基本自旋閥電晶體，是由兩片 n-Si 基板面對面真空黏著，中間夾一個

金屬自旋閥做為閘極，以結構為 Pt／Co／Cu／Co 的自旋閥為例，電晶體之汲

極及集極均為蕭基位障（Schottky barrier）二極體結構。電子從 Si 中跨過位障

注入閘極成為熱電子。這些熱電子之傳導受到 Co／Cu／Co 自旋閥中兩 Co 層

磁化方向是否相同之影響。當外加磁場很小時，兩 Co 層磁化方向相反，不論

是自旋向上或向下的電子均受到阻礙，電流較小。當外加磁場大到把兩層 Co

層之磁化方向拉成平行，此時自旋向上的電流大增。這種元件可以用做自旋發

光二極體（spin Light Emitting Diode, spin–LED），發出左旋或右旋的光，與一

般二極體發出線性極化之光且隨機指向有所不同。有時也可以由外加一小磁場

產生 Zeeman 效應分裂導電帶底端，注入電子與不同能階交互作用，由於自旋

向上與向下電子之作用強度不一樣，因此電子走一段距離後，大部分只剩某一

種自旋極化的電子存在。 
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1-3-4 MRAM (Magnetic Random Access Memory) 

    目前的硬碟讀寫頭其構造是一層非磁性金屬夾在二層鐵磁金屬中間，第一

層鐵磁金屬的磁化強度是固定的，第二層則可以改變。當讀寫頭在磁軌上讀取

資料時，磁軌上記錄「0」與「1」資料的小磁場，會來回改變第二層鐵磁金屬

的磁化方向，使其與第一層的磁化方向相同或相反，如果相同，只有那些自旋

方向與之平行的電子才可以在避免嚴重散射的情況下流過傳導層。如果相反，

所有的電子都會被擋住。 

MRAM 記憶體則是一種利用具高敏感度的磁電阻材料所製造的記憶體，是

一種新穎的非揮發性（Non-Volatile）記憶體，其特性在於此記憶體不論是在寫

入或讀取的速度約為 10ns，可媲美靜態隨機存取記憶體（Static Random Access 

Memory, SRAM）；同時在記憶容量約為 1GB 方面更可與動態隨機存取記憶體

（Dynamic Random Access Memory, DRAM）相抗衡，並可提升密度以及速度一

個數量級以上。因此是極具發展潛力，有機會取代 DRAM、SRAM 等所有半導

體記憶體的新一代記憶體。 

MRAM 的寫入機制是利用上下兩層 XY 軸向的導電金屬層，中間夾著穿隧

式磁電阻(TMR)或是巨磁電阻(GMR)的記憶元(cell)。最上面的導電金屬稱為位

元線(bit line)；最下面的金屬稱為字元線(word line)。當位元線通過一脈衝波時，

此時自由層(free layer)的磁化方向因為受到位元線上的電流所感應的磁場影響

而偏移一方向。若此時也在字元線上加一脈衝電流，使得所感應的磁場完全改

變自由層的磁化方向，如此一來，兩鐵磁性層的磁化方向為順向排列(因磁電阻



低，可令其為 0)或反向排列(因磁電阻較高，可令其為 1)。 

 

此外，由於 MRAM 可以與現有的 CMOS 製程整合，ITRS（International 

Technology Roadmap for Semiconductors）已將其列為最新的下一代記憶體，短

期內主要的應用在於取代攜帶式產品，如手機、PDA 及數位相機內的 Flash，

2010 年後則以取代高性能的 DRAM 為主要目標。[5] 
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第二章 研究動機 

 

2-1 理論與研究方向 

    1935 年，薛丁格提出著名的想像實驗「薛丁格的貓」：假想有一個鋼室，

放進一隻活貓。而鋼室中有一個裝置，含有一粒放射性物質，在一小時內有二

分之一機會放出一粒電子。如有電子放出，就會觸動機關放出毒氣將貓毒死。

現在將鋼室關閉，一小時後打開，觀察貓之死活。 

如果將足夠數量的相同裝置，皆放進一隻相同之薛丁格的貓，或在同一個

可逆的裝置內，不同的時間重新放入一隻薛丁格的貓。貓活下來的機率和死去

的機率將極為趨近(甚至相等)。藉由偵測量子點內載子在結合所散射之螢光來

研究載子自旋的機制，就是在想像實驗的理論基礎上，以足夠數量相近的裝置

(量子點)，設計出帶有角動量資訊之光子激發樣品，使量子點內電子、電洞自

旋總數不匹配。從電子、電洞分離到重新結合的時間過程，自旋向上與自旋向

下的載子數目比例不為定值，因此，選用脈衝雷射激發樣品，量測載子在時間

維度上的自旋機制，觀察帶有不同角動量資訊的光子，遵循量子世界的何種機

率法則。 

由於在樣品的單位面積上，自組裝的量子點數目極大，因此，實驗數據所

呈現的是總體效應，由結構極為相近的量子點同時提供大量的自旋資訊。僅管

波爾(Niels Bohr)不相信上帝會和我們擲骰子，然而在人造原子(量子點)內，載



子自旋的行為確確實實符合了量子世界習慣將能階躍遷、能量轉移視為機率的

表現。 

    在同一個可逆裝置內不同的時間重新放入一隻薛丁格貓，與在足夠數量的

相同裝置皆放進一隻相同之薛丁格貓，結果是否相同？在想像實驗裡結果將會

如預期一般，但是實際的實驗設計裡，重複量測單量子點與量測量子點群，結

果可能與想像實驗迥異！這是由於在不破壞量子點結構情況下，針對單量子點

作時間性量測，可以趨近完美的求取相同系統中的數據，但在某一次的量測值

中，所彰顯的是載子行為在所有可能性裡的其中一種。。 

在時間解析的實驗架構(本實驗室使用 upconversion)中，可以控制雷射脈衝

寬度、波長與入射功率，且基於樣品(單量子點)能階分佈極為明確，整個實驗

的設計對於能量誤差 EΔ 的降低極有幫助；但相對的提高了測不準原理

(uncertainty principle：
2
=

≥Δ⋅Δ tE )中的時間誤差項 tΔ 。選用自組裝量子點

(self-assembled quantum dots)為樣品，在同時對量子點群作量測，省去費時的重

複性操作過程，並且避開量子點閃爍(QD blinking)的窘態。但也無可避免地，

在量子點群裡因量子點之間靠得極近，所量測之訊號受到相鄰的量子點所構成

的糾纏態(entanglement)所干擾。 

量子點能階的分佈受到量子點幾何大小的影響甚巨，因此在選用樣品時對

於量子點群的大小必須嚴格要求，以防能量誤差值 EΔ 的提高。透過對不同樣品

的量測，可以逐步的了解各種半導體結構、材質中載子自旋的機制，並分析
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spin-orbital interaction、spin-spin interaction、spin-lattice interaction、magnetic 

interaction……等作用的產生與持續時間。 

 

2-2 發展階段 

    近來已有利用時間解析系統研究載子自旋弛豫的團隊，量測出電子在10K

的低溫下，於中性量子點(undoped QDs)內自旋弛豫時間大約在120ps；在80K下

自旋弛豫時間則大約在85ps[7]。以往的實驗樣品選用量子井為主，而近幾年來

由於量子點成長的技術趨於純熟，針對量子點的研究亦愈來愈多。 

 [6][7] 

圖2-1 自旋極化率弛豫過程 

為了規避聲子對自旋系統的擾動，實驗設計以低溫量測為主。吾人在室溫

下進行實驗，取得奈米結構中電子在溫度293K下自旋的相關行為機制。使用

up-conversion作時間解析，在系統極限(~150fs)的情況下，測量自旋極化率的弛

豫過程，有效探討前幾個ps內的載子行為。由數據的分析，可以發現1至2個ps

內自旋極化率快速弛豫的過程。若使用Streak Camera等時間解析度不夠高的量

測系統或設定掃描尺度不夠精細，將無法探知上述的現象。 
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 17

    因為磁性半導體中自旋載子的轉向所需的能量遠高於本實驗所使用的純半

導體奈米結構，所以在樣品中不摻雜磁性金屬。溫室下量測、不需強磁作用、

僅用光激發樣品，使實驗貼近應用層面提高樣品的實用價值。 
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第三章 時間解析光譜 

 

3-1  時間解析光譜技術 

時間解析光譜一直為醫學、物理、化學、生物等多個領域所廣泛應用的技

術，藉由對螢光輻射衰變過程的量測，瞭解物質隨時間變化的狀態。常見的技

術有 Time-correlated Photon Counting Technique、Single Photon Counting 

Spectroscopy、Optical Kerr gate、Four Wave Mixing Spectroscopy、Pump-probe 

Spectroscopy、Streak Camera、Up-conversion Spectroscopy 等等。實驗室以半導

體內載子為研究主題，故使用 Up-conversion 系統，針對半導體樣品所放出之螢

光進行時間解析量測。 

    低溫下，半導體中自旋載子弛豫的時間大約在幾個ps到數十個ps，而室溫

下由於晶格的振動表現活躍，提供足夠的聲子。Optical Kerr gate、Streak Camera

的解析度大約在數個ps，因此在室溫下無法精確的有效量測自旋載子行為。

Pump-probe Spectroscopy是在時間解析光譜實驗中很常被使用的一種實驗方

法，在Pump-Probe的實驗架設中，一道脈衝雷射經過分光鏡被分為兩道，要被

研究的樣品先被其中一道脈衝雷射(pump beam)激發，另外一道脈衝雷射光

(probe beam)經過一段雷射光之後才打到樣品，由probe光我們可以得到樣品的

反射、吸收、拉曼散射、螢光等等。 

僅管Pump-Probe Spectroscopy的時間解析度就是雷射的脈衝寬度，可以達



到與Up-conversion Spectroscopy相近的解析度，但由於激發雷射與偵測雷射都

先後擾動樣品，促使非預期的現象產生；樣品在受光激發之後，異質介面產生

短暫的電荷疊積，產生內建電場，增加自旋載子研究的變因。[8][9] 

在室溫對自旋載子作分析，必須考慮許多的參數，因此，Up-conversion 

Spectroscopy對樣品僅有一次性的激發，相較於其它的系統將使量測值大為貼近

實際效應。 

 

3-2  Up-conversion 原理及系統架構 

 

3-2-1  up-conversion 歷史沿革 

1960 年 Theodore Harold Maiman 發明紅寶石雷射(Ruby laser)，1961 年

P.A.Franken 等人利用紅寶石雷射(6943Α
0 )打入石英晶體中，除了發現到原本紅

寶石雷射的波段有穿透之外，並發現紅寶石雷射倍頻之後的訊號(3472 )[10]。

1962 年 J. A. Armstrong 等人提出 Upconversion 的構想，利用非線性晶體受強光

電場的作用，將兩道不同頻率的光，在非線性晶體內因為非線性光學的作用，

產生出合頻(Sum frequency generation , SFG)的訊號[11]。 

Α
0

 
 

3-2-2  up-conversion 實驗架構 

本系統使用Verdi-V6半導體雷射為雷射源激發Ti-Sapphire固態(脈衝)雷

射，實驗時隨欲量測樣品性質改變波長(750nm~900nm)，脈衝寬度大約150 fs 

(femtosecond 10-15秒)，週期(repetition rate)為76 MHz，平均功率為600mW。脈
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衝雷射經過一片分光鏡將光路分為一道激發光(pump beam)和一道探測光(probe 

beam)，激發光激發樣品產生螢光(PL)，探測光經過時間的延遲與螢光在非線性

晶體上重合產生合頻訊號(SFG)，所使用的晶體屬於 β -BBO (beta-BaB2O4 

crystal)，當螢光、雷射、合頻訊號符合 時為最

佳光路，式子裡上標的o和e各別代表非線性晶體的兩個折射率 (ordinary 

index)、 (extraordinary index)。 

332211 ωωω eoe nnn =+ 332211 knknkn eoe =+⇒

on

en

 

圖 3-1 up-conversion 實驗裝置圖 

探測光(probe beam)經過光學延遲平台(optical delay line)，改變光程使其與

樣品上螢光到達 BBO 晶體的時間產生光程差，藉此作時間上的解析，研究樣品

上載子的特性。時間解析度為雷射脈衝寬度，而實際上脈衝寬度所指的是在定

位零相位差(zero delay)時，auto-correlation 訊號半高寬(FWHM)。所謂的

auto-correlation 訊號是指產生合頻公式 裡雷射散射光和閘道光332211 ωωω eoe nnn =+
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(探測光)波長相同 21 ωω = ( 21 λλ = )，如此定位 zero delay 在光路設計上較為簡便。 

 

圖 3-2 光學延遲與時間解析 

但在尋找合頻訊號時，必須小心的避開雷射散射光和閘道光各自與合頻訊

號相同的倍頻訊號(Second Harmonic Generation , SHG)；解決辦法就是改變閘道

光波長使 21 ωω ≠ ( 21 λλ ≠ )，改為尋找 cross-correlation 訊號便可很容易的將合頻訊

號與倍頻訊號區格開。定義 zero delay 通常是以 auto-correlation 或

cross-correlation 訊號頂點為時間零點。而理想雷射脈衝在時間上的分佈為狄拉

克函數(Dirac delta function, functionδ )，這使讀取數據時可以發現在 zero delay

時間零點之前，受到部分雷射強度的影響使得 SFG 訊號些微爬升。 
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圖 3-3 時間零點與時間解析光譜圖 

對量子點進行初始狀態的量測及時間解析，必須要在相位還沒亂掉的時間

內作動態的操控，所以雷射脈衝不能太長。但，把雷射脈衝縮短提高解析度，

意味著雷射光的能譜變寬，有可能會喪失掉量測單一能階的條件。假設雷射脈

衝的時間寬度 受到下列條件所囿：tΔ
γε
1

<Δ<
Δ

t=
， εΔ 為待測能階間最小能距，γ

代表相位的散射率。相位相干的維持時間 大約是30ps，這兩數目界定了雷射

脈衝寬度的範圍。[12] 

1−γ

過去在文獻裡曾有人提出了組合脈衝的概念，在一個雷射波中混合兩個脈

衝，藉著調整脈衝頻率、兩脈衝的時差、和脈衝的個別寬度等等可調變的因子，

可以在上式的限制下，對量子演化的操控達到更高的可靠度。[13][14] 
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3-2-3  Up-conversion光學原理 

Up-conversion是利用非線性光學合頻(SFG)的理論，將螢光及另一道雷射光

(gating pulse)，經非線性晶體轉換成頻率為前兩者頻率之合的光束。假設有兩道

光頻率分別為 1ω (PL光頻率)、 2ω (雷射光頻率)入射至非線性晶體，產生SFG的頻

率為 3ω (實驗上光譜儀偵測的訊號)。若固定雷射光頻率，則PL光頻率和SFG頻

率即呈一對一關係，藉由對特定合頻訊號量測來探知不同頻率的螢光；不同頻

率的螢光代表不同能階躍遷的光子能量。 

 

圖3-4 非線性晶體內合頻及倍頻原理 

    以上對於入射光波與非線性晶體的相對關係，純綷描述光子在能階之間躍

遷的狀態。然而在實際架設upconversion光路時，光束入射非線性晶體的角度是

致關重要的環節，若光束入射晶體角度錯誤，將無法產生訊號，抑或產生非我

們所欲量測的訊號。 

接著討論光在非線性材料(晶體)中傳播的行為，雖然一般電磁學及電磁波

簡介的書籍總會假設電磁波傳播的介質是線性的，無論電磁波的振輻大小，其

折射率(介電係數和介磁係數的函數)總是不會改變。這是由於線性微分方程式
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較為容易，然而介電係數代表的是電場(E)和極化強度(P)之間的比例關係，如同

彈簧的虎克定律一般，當外力達到一定強度時，彈簧的形變量和外力就不再成

正比；相同地，當電場強度大到某一個程度時，極化強度和電場就不再是正比

關係，如此介電係數在電磁波的電場振幅較大和較小時的值必然不同，這就表

示這個傳播電磁波的介質對電磁波振幅的反應是非線性的。換句話說，折射率

將會是電磁波振幅的一個函數。在光學上可以這麼說，折射率不是一個定值而

是一個光強度的函數。但如此一來，要解一個電磁波或光波在介質中的行為就

變得複雜的多了，而且在不同材料介質中，折射率和電場關係也不儘相同，往

往因此無法找到一個電磁波或光波在非線性材料中傳播的通解。 

 

3-2-4  合頻訊號及二階諧波的數學推導 

以下利用電磁學理論、非線性光學理論，對合頻(SFG)及二階諧波(SHG)作

簡單的數學推導及解釋：無論雷射或螢光都是以電磁波的形式在介質中傳遞，

必須遵守Maxwell方程式，為方便推導，以下式子用高斯單位(gaussian units)表

示。 

Maxwell方程式(一般式) ：

⎪
⎪
⎪

⎩

⎪
⎪
⎪

⎨

⎧

∂
∂

+=×∇

=⋅∇
∂
∂

−=×∇

=⋅∇

t
E

c
J

c
B

B
t
B

c
E

E

KKKK

KK

KKK

KK

14
0

1
4

π

πρ

 

實驗室裡，通常討論的磁場一般是指H
K

(magnetic field)而不是B
K

(flux density or 

induction)。當我們在金屬線圈內通電流(自由電子)產生磁場，並針對某材料作
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量測時，儀器上讀到的值是H
K
，因材料外 HB

KK
= ，但材料內 MHB

KKK
π4+= 無法直

接探知M
K

(magnetic dipole moment per unit volume)的值，所以將式子改寫。 

Maxwell方程式(材料內)： 

⎪
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假設非線性晶體內沒有自由電荷 0&0 == ffJ ρ
K

，磁化率 mχ 為零

HHMHB m

KKKKK
=+=+= )1(4 χπ  

Maxwell方程式(晶體內)： 
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 (electric displacement) , PED
KKK

π4+≡  

將光波在晶體內產生的電場視為與波行進方向平行的均勻電場 0=⋅∇ E
KK

 

EEEE
KKKKKKKKKK 22)()( ∇−=∇−⋅∇∇=×∇×∇  , 

)4(11
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2

22
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2
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tct
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 (dipole moment per unit volume or polarization) 

P
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E
tc

E
KKKK

22
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2
2 41 π

−=
∂
∂

+∇−  [15] 

接著考慮光學的非線性效應，將P
K
拆為線性項 LP

K
與非線性項 NLP

K
，因為合頻SFG

和倍頻SHG都屬於非線性項的範疇。假定極化方向P
K
與電場方向平行 

NLP
c

E
tc

E
KKKK

22

2

2
2 41 π

+
∂
∂

=∇  
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.....)()()()(
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4)4(3)3(2)2()1(

)4()3()2()(

++++=

++++=+=

tEtEtEtE
tPtPtPtPPPP NLL

χχχχ

ωωωω KKKKKKK
       χ (susceptibility 磁化率) 

1ω (雷射), 2ω (螢光), 3ω  將系統限定在三道沿z軸傳播的平面波，頻率分別為

討論二階項 

)()(2

,,

)2( )2( ωωωω δ kjijkjk
zyxijk

i EEdP
KKK

−= ∑
=

 

直接解出上式最直覺的方法就是引入張量(tensor)的概念。暫時避開冗長的矩陣

表示式，假設三道光皆沿z軸傳播， χ符合對稱性的條件 )(
2
1 )2(2

ijkijkijkd ωχω =  

)()(
2
1)( )()()2(

3

1,

)2( tEtEtP ji
zz

ji

ωωω χ
KKK

∑
=

=  

..)](exp[)(
3

1

)( cctzkizEE
i

iiiz +−=∑
=

ωω KK
       ( 為複數項) ..cc

在非線性晶體外只觀察到E
K

(光波傳遞)，在晶體內產生作用的則包括P
K

 

雷射二階諧波 (SHG)    )()()2()2( 111

2
1 ωωω χ zz EEP

KKK
=  

螢光二階諧波 (SHG)    )()()2()2( 222

2
1 ωωω χ zz EEP

KKK
=  

螢光、雷射合頻 (SFG)  )()()2()( 2121 ωωωω χ EEP zz

KKK
=+  

螢光、雷射合頻 (DFG)  *)()()2()( 2121 ωωωω χ zz EEP
KKK

=−  

3ω )的效率 針對螢光、雷射討論其在晶體內合頻(
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)(2
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設 ，因討論非線性效應，所以允許)( kkkk +−≡Δ 213 213 )( kkk +≠ 違背動量守恆的項

存在推導過程中 

])(exp[)]()([4)()()(2)(
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2
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2
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23

32
3

2

zkizEzE
c

zE
c

zEk
dz

zdEik
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zEd
Δ+−=−+

πω  

先解出電場E
K
的值，再藉由E

K
與P
K
的對應關係可導出 
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A
P

kL
kL

nnn
Ld

const eff
SFG ⋅

Δ
Δ

⋅= 2

2

321

22
21

)2/(
)2/(sin.)(

ωω
η  

假設產生合頻過程雷射沒有消耗，螢光光束大小亦不超出雷射光束範圍 

2

2

321

22
21

)2/(
)2/(sin

kL
kL

nnn
Ldeff

SFG Δ
Δ

⋅
ωω

αη ,  L晶體厚度, 

effd  (effective nonlinear coefficient of the crystal ) 
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321 1,, nnn  代表ω (螢光), 2ω (雷射), 3ω (合頻)入射晶體 [16] 

實驗設計上為達到較好的SFG訊號，希望 0)( 213 =+−≡Δ kkkk ，當 時稱為相

位匹配，SFG強度最高。 

0=Δk

從實際的幾何空間檢視光路，代表螢光、雷射、合頻訊號的 ，並非

全部沿著z軸傳播，在非線性晶體外側。假設可以很容易的將雷射、螢光視為直

接透射過晶體而描繪出晶體右側的光路，那麼找到對應的 關係和達到

的條件，乍看之下似乎不難。 

321 ,, kkk

321 ,, kkk

0=Δk

 

圖3-5 非線性晶體對應入射光角度 

    然而，考慮雷射、螢光透射晶體因 而產生的不同折射角，想準確的推

算產生最強SFG訊號時，三道光(Laser、Luminescence、SFG)的相對夾角，首先

21,nn



必須修正以上所有與“三道沿z軸傳播的平面波”相關的假設，也因此不得不在推

導過程引入張量的概念，再一步步的簡化矩陣中的縮減極化係數張量 ……，

或選擇較省腦力的方法，先查閱相關的數據，概略的推測適當的角度，再手動

調出最佳的

ω2
ijkd

θ角。晶體特性：在介質中 
c

n
vt

tk ii

i

i

ii
i

ωω
λ
π

λ
π

====
/
/22  (c：光速)，欲

達到 相位匹配的條件，必須符合關係式0=Δk
3

3

2

2

1

1
332211 λλλ

ωωω nnnnnn =+⇒=+ 。這直

覺的違反了能量守恆
321

321
111
λλλ

ωωω =+⇒=+ ，因不同波長(頻率)的光對應不同

的折射率n。在雙折射晶體(Birefringent crystal)和單軸晶體(Uniaxial crystal)等某

些非線性晶體中，折射率n會隨著光的入射角度而改變。在本實驗中提到的

up-conversion系統所使用的晶體就是屬於單軸晶體。現在有一道沿著z軸方向前

進的光，在單軸晶體中可定義出 oyx nnn == ( :ordinary index)、  

( :extraordinary index)兩個折射率及角度的關係式

on ez nn =

en 22

2

2

2 1cossin
ioe nnn

=+
θθ

。改變θ角

達到相位匹配的條件為： 

       晶體類型 
相位匹配 

正型光軸 ( ) oe nn > 負型光軸 ( ) eo nn >

  Type-I 332211 ωωω oee nnn =+  332211 ωωω eoo nnn =+  

  Type-II 332211 ωωω oeo nnn =+  332211 ωωω eoe nnn =+  

表3-1 型態I、型態II非線性晶體光軸與入射光極化方向關係 
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321 1,, nnn 分別代表ω (螢光), 2ω (雷射), 3ω (合頻)對應晶體的折射率[17]。 



   

圖3-6 BBO晶體產生合頻訊號效率 

根據上表的數據，螢光(IR)與雷射(P：偵測光束)產生合頻訊號的效率並不

高( )。 410~ −

 

圖 3-7 量子點放光波長、強度與溫度關係[18] 

室溫下研究量子點必須對樣品光性嚴格要求。並考慮樣品發螢光強度與溫

度的相關性：從 50 K 到 150 K 的發光強度接近，但超過 150 K 到 300 K 時衰減

約一個數量級，一般三—五族量子點在室溫中發光性質比低溫下差。 
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第四章 實驗介紹及樣品說明 

 

4-1  電子自旋弛豫時間解析光譜實驗架構 

四分之一波片：光通過四分之一波片時，光波的電場偏振與快軸平行時傳

播速度較快，而與快軸垂直(與慢軸平行)的傳播速度較慢。偏振方向相互垂直

的兩束光或同一束光的兩個分量，在通過此光學元件時產生相位差若恰等於四

分之一波長時，稱此光學元件為四分之一波片(quarter-wave plate)。四分之一波

片是利用雙折射光學元件之厚度來控制，並且二個電場振動方向產生之相位差

與通過此元件之光波波長有關。 

   

圖 4-1 晶體快軸與慢軸對光波傳遞的影響[19] 

    以線偏振光入射四分之一波片，當光波的電場極化方向和晶體的光軸面(快

軸 )成θ ( )角，透射光的極化方向為00>θ 橢圓偏振。當 )
4

(450 πθ or= 時，透射的光

為圓偏振光。調整入射雷射極化方向與晶體快軸的夾角，可以產生帶有角動量

的不同光子激發樣品。 ±σ
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圖 4-2 四分之一波片極化線偏振光為圓偏振光[19] 

    承襲 Up-conversion 實驗架構，確定雷射波長、光路、非線性晶體角度、合

頻訊號為最佳化，並完成時間解析光譜的測試。 

 

圖 4-3 原始 up-conversion 系統光路圖 
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在分光鏡 BS1 和聚焦鏡 L3 之間以及收光鏡 AC 和聚焦鏡 L4 之間各別架設

一具四分之一波片 QWP1 和 QWP2 (Quarter-Wave Plate , QWP)。 

  

圖 4-4 在原始 up-conversion 系統光路上架設偏光鏡 

 

QWP1 將雷射(pump beam laser)由原來線性偏振極化為圓偏振，QWP2 則用

以檢測樣品散射螢光(PL)左旋及右旋成分。 

  

圖 4-5 線偏振光與圓偏振光對應四分之一波片關係圖[19] 
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圖 4-6 電子自旋時間解析系統 

 

4-2 樣品材料及特性 

近年來三五族半導體研究不斷開發、成長，而無線通訊產業是最主要的應

用領域，起因於市場對高頻方面的需求，例如人造衛星與行動電話中的快速電

晶體、光纖中傳遞訊息的雷射二極體。但，矽基材只適用低於 1GHz 的頻率，

而砷化鎵除了擁有可大批量產的優勢外，低消耗功率、低環境影響度也是砷化

鎵成為最主要三五族半導體材料的原因。 
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砷化鎵、砷化銦、磷化鎵、磷化銦……等晶格屬於閃鋅(Zinc Blende)結構 

    將不同材料的半導體薄膜依先後次序沉積在同一基座上，稱之為半導體異

質結構。若某中間層能階較低，載子容易被侷限在只有幾十埃( )的厚

度裡。在如此小的空間內載子特性深受量子效應的影響，例如基態能量增加、

能階量子化、能態密度改變……等。 

m
o

1010−=Α

    半導體內自由電子主要是由外加雜質所貢獻，因此在一般的半導體材料中

自由電子與雜質碰撞大幅減低其行動能力。然而在異質結構中，可將雜質加在

中間層外的夾層中，雜質所貢獻的電子有機會掉到中間層。藉由自由電子與雜

質在幾何空間分開，電子的行動不會因與雜質碰撞而受限，因此大大增加了其

遷移率(mobility)，提供其成為高速元件的要素。 
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4-2-1  樣品結構 

  

圖 4-7 樣品 InAs/GaAs 量子點 AFM 圖-I 

量子點密度：  210105.8 −× cm

量子點尺寸：高 ，直徑nm2.02 ± nm6.320 ±  

大顆量子點尺寸：高 ，直徑  nm5.6~ 30~ nm

 

圖 4-8 樣品 InAs/GaAs 量子點 AFM 圖-II 
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    實驗中的樣品屬於自聚性量子點，使用分子束磊晶(MBE)技術來成長。在

GaAs 的基板上成長 InAs 的量子點。其原理是利用兩材料間晶格常數具有很高

的不匹配性與較低的界面能，磊晶初期 InAs 會以層狀結構方式成長，若磊晶厚

度高於張力所能承受的臨界厚度，薄膜會破裂而產生缺陷。 

SK(Stranski-Krastanov)模式自聚性量子點的成長是在薄膜破裂前，島狀物

剛形成時將磊晶的成長停止。以 SK 成長的量子點內無缺陷，因此可得到較佳

的光電特性。 

異質介面的能帶分佈以不同的相對關係，可細分為三類。用來作自旋研究

的 InAs/GaAs 量子點樣品是屬於型態 I(type I)的異質結構。其它如 GaSb/GaAs

異質介面屬於型態 II 及 InAs/GaSb 異質介面屬於型態 III。 

 

圖 4-9 半導體型態 I、型態 II、型態 III 異質介面 
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4-2-2  樣品之光學特性 

 

 
圖 4-10 室溫下，砷化銦/砷化鎵量子點螢光光譜 
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 圖 4-11 砷化鎵能帶圖 

 圖 4-12 砷化銦能帶圖 

從光譜圖與三—五族半導體材料的能帶圖，可描繪出樣品裡量子點、溼潤層

(wetting layer)和基材(barrier)異質介面間的能帶圖： 

 

圖 4-13 砷化銦/砷化鎵量子點能帶結構 
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第五章 實驗結果與討論 

 

5-1  數據分析 

5-1-1  量子點大小與發光特性 

比較成分相同不同尺寸的量子點放光特性：小尺寸量子點內載子受侷限效

應影響發短波長的光。在低溫下量子點尺寸與發光效率並不明顯，但室溫下量

測樣品螢光光譜可以發現小尺寸量子點發光特性較佳，但不容易觀察到激發態

的訊號。在成長尺寸較小的量子點時，溼潤層的厚度較成長大尺寸量子時來的

厚，載子由基材進入溼潤層所要克服的位能障較低，當量子點內激發態的載子

回到基態，有足夠的多的激發態載子由溼潤層進入量子點內，因此提高了小尺

寸量子點的放光的效率。 

 

圖 5-1 室溫下不同尺寸量子點螢光光譜 

 39



    除了量子點大小會影響放光波長，入射樣品的載子密度亦是另一重要因

素，高密度的入射光使得量子點的溼潤層與基材(GaAs)的訊號逐漸明顯。 

 

 

圖 5-2 室溫下不同激發載子密度對應自組裝量子點螢光光譜 
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5-1-2  型態 I 量子點內載子自旋 

 

 

圖 5-3 十層砷化銦/砷化鎵量子點樣品結構(InAs: 2.4ML) 

 

圖 5-4 室溫下，砷化銦/砷化鎵量子點螢光光譜 
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以 AlGaAs 量子井夾住量子點結構周圍的 GaAs，由於 AlGaAs 量子井在

GaAs 邊緣產生位能障，使激發的電子不必也難以填補 GaAs 外圍的懸空鍵

(dangling bond)，使價帶電子更有效的進入溼潤層與量子點內，室溫下提高樣品

的發光效率尤其明顯。 

以線性偏振的脈衝雷射激發砷化鎵塊材，分析在相同時間點上左旋光與右

旋光強度： 

 

圖 5-5 線偏振脈衝雷射激發砷化鎵塊材情況下左旋光與右旋光強度 

    線性偏振光可以視為等量的左旋光與右旋光疊加，因此入射的光子群帶有

等量的 光子與 光子，而塊材所散射的螢光光子群中，理論上 光子數亦相

等。從實驗數據可以看到不同的時間點，

+σ −σ ±σ

+I 和 −I 的強度幾乎相同。 

    把樣品換成 InAs/GaAs 的量子點、以 偏振光激發樣品，鎖定波長

1054nm(~1.18 eV)量測基態的自旋載子躍遷過程。 

+σ
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與量測 GaAs 塊材的數據比對， +I 和 −I 在時間零點(zero delay)之後立刻分

裂成 +I 大於 −I 的曲線。以下所有數據所提到的符號“ +I ＂皆代表與原激發源 +I 帶

有相同 訊號的光子。 +σ

 

圖 5-6 右旋光脈衝雷射激發量子點左旋與右旋放光強度 

分裂成 +I 、 −I 兩曲線代表自旋向上(spin up)與自旋向下(spin down)的載子數

目不相等。大約在 300ps 之後，自旋載子造成的時間解析光譜分裂逐漸重疊，

自旋向上、向下的載子數目趨於平衡。 

 43



 
圖 5-7 右旋光脈衝雷射激發量子點樣品左旋與右旋放光強度 

以自旋極化率的公式 ρ
σσ
σσ

=
+
−

≈
+
−

= −+

−+

−+

−+

II
IIP  處理 +I 、 −I 分裂的數據： 

 

圖 5-8 將左旋光、右旋光分裂轉為自旋極化率 
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圖 5-9 2ps 之內自旋極化率曲線 

在時間 2ps 之內的自旋極化率曲線與時間為單指數函數(monoexponential)關係 

 

 

圖 5-10 超過 2ps 自旋極化率曲線 
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超過 2ps 之的自旋極化率強度與時間關係屬於雙指數函數(biexponential)。 

 

圖 5-11 量子點基態、激發態、溼潤層和基材的自旋極化率 

比較量子點基態(h1-e1)、激發態(h2-e2)、溼潤層(WL)和基材(GaAs barrier)

的自旋極化率與自旋生命週期。自旋極化率的起始值 0ρ 以量子點內基態最高

(43%)依次是激發態(36%)、溼潤層(34.7%)和基材(27.6%)； 1τ (fast decay time)大

約在 ；fs50250 ± 2τ (slow decay time)則是激發態(h2-e2)和溼潤層內較高(>5ps)，

量子點基態約為 3.4ps 大於基材砷化鎵的 2.7ps。 
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圖 5-12 載子(電子)弛豫的螢光光譜圖 

因為考慮雷射脈衝的寬度(150fs)，因此將時間零點後 150fs 處的自旋極化

率定義為 0ρ ， 0ρ 代表載子擁有的自旋數在未弛豫前的情況。樣品在受光激發的

最初，量子點內的自旋極化率最高，因為分析載子(電子)弛豫的螢光光譜圖可

以發現基態和激發態的 rising time (relaxation time)比溼潤層長，所以溼潤層內處

在激發態的載子相對於基態和激發態的載子數量多，大約在 2~3ps 即達飽和。

除了量子點結構維度低於溼潤層的原因之外，填進量子點基態的電子數目較

少，在樣品受光激發的初期造成 Pauli blockade 現象不明顯，致使基態的最初自

旋極化率 0ρ 較高。 
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5-1-3  Carrier-Carrier Scattering 與載子自旋 

改變激發光源(脈衝雷射)強度： 

 

表 5-1 激發光源強度與 Decay time 關係 

 

圖 5-13 激發光源強度與 Decay time 關係 

    降低激發光源(脈衝雷射)強度，fast decay time、slow decay time 皆有明顯拉

長的傾向。slow decay process 的弛豫機制可以從載子與聲子作用產生 exciton、

bi-exciton、trion ……等解釋。然而與聲子的作用需要大約 1ps 以上的時間，因

此，fast decay process (<1ps)必定存在某種在電子—電洞對產生瞬間影響載子自

旋方向的作用力—庫倫作用力(Coulomb force)。 
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5-1-4  移動載子與內感磁場 

 

 

圖 5-14 InGaAs/GaAs 量子點結構 

以線性極化光激發InGaAs/GaAs量子點樣品，發現GaAs所散射螢光在500fs

之後開始分裂。在異質介面可能產生短暫的電荷疊積，當載子穿過異質介面產

生感應磁場，影響載子的自旋方向[8][9]，量測GaAs塊材或量子井等對稱性結

構則無此現象。樣品內部所感應的磁場是否足以擾動載子的自旋行為，仍需要

更多的實驗數據與理論計算來分析。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 49



 

圖 5-15 線性激發光源所產生之自旋極化 
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5-2  電子自旋弛豫機制 

在第一章中，已概念性的討論電子自旋機制，在推導的過程中還未加入時

間項，因此所算出的結果實察上是屬於與時間無關的機率函數— 0ρ  

( )0( == t0 ρρ ) 

circP
II
IIt =

+
−

≅
+
−

= −+

−+

−+

−+

σσ
σσρ )(  

( ±I 值為光譜儀所量測之訊號， )(tρ :degree of spin polarization 自旋極化率。) 

 

    以極化方向為 的雷射激發砷化鎵晶體(塊材)，光子的能量介於+σ SOgE Δ+ 與

之間(gE gSOg EE >>Δ+ ω= ， ω= 為入射光子能量)時，由於：

3
2/1,2/32/1,2/1

2/3,2/32/1,2/1
2

1
1

2
1

1
=

−

−−
==

+

−

Y

Y

n
n

upspin
downspin  

晶體內電子自旋極化為：
2
1

31
31

−=
+
−

=
+
−

=
−+

−+

nn
nnPn  (  spin polarization)。 nP

電洞自旋弛豫的速度比電子—電洞結合的速度還快，因此將電洞的 視為

零，可以算出實驗上量測到的起始值。電洞相對於導帶電子處在與原子核較接

近的幾何空間，因此容易從晶體得到聲子使自旋轉向，並且，若量子點中導帶

內的分立能階(intra-band)比價帶能階要求更為嚴謹，或因為價帶在分立能階還

nP
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可細分成重電洞、輕電洞，所以電洞在價帶躍遷受到聲子瓶頸(phonon bottleneck)

的影響比電子在導帶更不明顯，造成自旋電洞極化率快速衰減的另一原因。 

 

 
%25

4
1

2)3()3(
)3()3(

==−=
+++
+−+

=
+
−

=
−+−+

−+−+

−+

−+ n
circ

P
nnnn
nnnn

II
IIP  

由實驗得到的值 %9.240 =ρ 與理論的 極為近似，然而同樣的量測載子在樣品

中砷化鎵裡的 和 卻高於理論值，因為製作量子井或量子點的

過程中，在異質介面由於表面張力或晶格不匹配所造成。 

%25

n circP %25%6.27 >=P

在電子弛豫的過程中， 是指電子與電洞結合後所放光子所帶有的自旋

數；換言之，當電子由導帶的能態

±σ

2
1,

2
1
− 掉回價帶的能態

2
3,

2
3
− 時，儘管自旋

數減一( )，但由於系統(砷化鎵晶體)是回到原來狀態(電子未激發時處在

能態

1−=Δ jm

2
3,

2
3
− )，所以放出帶有訊號為 的光子，系統保持動量、能量守恆。 +σ

只考慮載子再結合(carrier recombination)和自旋弛豫(spin relaxation)的機

制，推算整個系統裡載子自旋總數達動態平衡的過程；載子產生自旋總數的變

化量等於載子失去自旋數總量的過程。在質地均勻的半導體晶體中，光激發所

產生的電子—電洞對與電子—電洞再結合的關係式可表示為： ，

代表光激發產生電子—電洞對的速率、

)( 00 pnpnrG −=

G r是電子—電洞再結合的速率、n 和 p
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是電子和電洞的密度、 和 則是平衡時電子和電洞的密度。 0n 0p

自旋產生與自旋弛豫的關係式為：
s

n
srspGtP
τ

+== )0( ， 電子自旋密

度、

−+ −= nns

sτ 是自旋弛豫時間；rsp是載子再結合所造成的自旋密度改變(降低)量、
s

s
τ
則

是自發的自旋密度改變(降低)量。自旋總數達動態平衡時： 

)/1(1
)/(1

)/(
)()0( 0000

rp
nppn

srsp
pnnprtPP

ss
nn ττ +

−
=

+
−

==   (
−+

−+
−+ +

−
==+=

nn
nntPnnn n )0(, ) 

00 , nnpp >>≈ ，可以將式子改寫為： 考慮正型半導體(p-doped)晶體時，因為

)/(1
1

s
nP

ττ+
=   (

0

1
rp

=τ 電子在激發態的生命週期)，自旋極化率與產生電子—電

洞對的速率無關。 

00 , ppnn >>≈ ，可以將式子改寫為： 考慮負型半導體(n-doped) 晶體時，因為

)/(1
1

0 Gn
P

s
n τ+
= ，與電洞的生命週期

0

1
rn

=τ 無關，但受到電子—電洞對產生的速

率 所影響。在樣品受光激發的短暫過程，自旋載子的極化率衰減遵循上述公

式，在雷射脈衝結束之後，不再提供帶有一個單位角動量的光子，促使某一自

旋方向的載子高於另一方向，自旋載子開始弛豫(

G

0)( ρρ ≤t )。 

    針對電子、電洞的研究選用不同摻雜型態的樣品：對於電子自旋的研究一

般選用正型半導體樣品，當激發樣品前後量子點內產生的電洞數量遠小於摻雜

量，可以視電洞數量不變 ；反之，研究電洞自旋行為則選用負型半導體。  0pp ≈

 

    以 Hamiltonian 方程式描述自旋電子在量子點內的狀態： 

coullTphSOZd HHHHHHHH ++++++=  

H 細分為七項 將總 Hamiltonian 方程式
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):)(,:()(
2

*
*

2

potentialtconfinemenrUmasseffectiveelectronmrU
m
pHd +=  

d 0H 描述電子在量子點內的動能與位能，單量子點的研究則將此項改寫為 ； H

 

),:

:,:()
2
1(

yalongorientedisfieldmagneticthematrixPauli

magnetonBohrfactorLandeeffectivegBgH

y

ByBZ

σ

μσμ=  

ZH 描述量子點處在外加磁場的狀態下，塞曼效應使量子點能階分裂。在沒有外

加磁場的狀況下，必須嚴謹的考慮電子在異質介面是否因為電荷疊積產生瞬間

磁場。 

 

):,:(
)()(

couplingsDresselhauHcouplingRashbaH
kkkkHHH

DR

yyxxDxyyxRDRSO σσασσα −+−=+=
 

SOH 描述自旋—軌道耦合，在三—五族半導體中可將此分為 Rashba 與

Dresselhaus 兩項，分別來自於結構倒置不對稱(macroscopic asymetry of the 

structure)與基體倒置不對稱(microscopic inversion asymmetry of the cell)。上式

)( xyyxRR kkH σσα −= 與 )( yyxxDD kkH σσα −= 適用在分析量子井結構。在量子點的計

算過程中因為 Rα >> Dα ，通常將 Dresselhaus 項省略。  

 

):()( potentialphononUrUH phphph =  

phH 描述量子點與聲子反應產生的自旋—聲子耦合。 

 
RLT HHH +=  

TH 描述電子穿隧(tunnel)的行為。以 InAs/GaAs 量子點樣品為例，InAs 與 GaAs

有兩個異質接面，一邊是量子點結構、一邊是溼潤層，兩邊 GaAs 內電子在穿

過位能障進入 InAs 或兩側的其它載子與量子點內電子作用的過程不同，因此將
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TH 分為 、 兩項。 LH RH
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l

coul

H 描述入射光(雷射)對量子點產生的場(雷射的電場或磁場)與自旋的耦合。 

[20][21][22][23] 
 

he
coul

hh
coul

ee
coul

h
free

e
freecoul HHHHHH −−− ++++=  

Hamiltonian 的 項表示載子在量子點內之庫倫作用力，亦是造成自旋極化率

第一階段(fast decay process)的主要機制，接著以兩個電子與兩個電洞描述單量

子點內載子組成與自旋系統的關係： 

H

†e
free i i i

i
H aε=∑ a  ； †h

free j j j
j

H ε=∑ b b        ,i jε ε 對應單載子在量子點內能階； 

1 2 3 4 1 2 3 4

1 2 3 4

† †
, , ,

, , ,

1
2

e e
coul i i i i i i i i

i i i i
H a a a a G− = ∑              電子—電子作用力； 

1 2 3 4 1 2 3 4

1 2 3 4

† †
, , ,

, , ,

1
2

h h
coul j j j j j j j j

j j j j
H a a a a G− = ∑              電洞—電洞作用力； 

2 4 3 1 1 2 3 4 1 4 3 4 1 2 3 4

1 2 3 4 1 2 3 4

† † † †
, , , , , ,

, , , , , ,

e h
coul i i j j j i j i i i j j i j j i

j i j i i j j i
H a a b b G a a b b G− = −∑ ∑  電子—電洞作用力； 

,i ja b 為湮滅算符(annihilation operators)； 

† †,i ja b 為產生算符(creation operators)， 

,i j 下標為電子與電洞的表示符號。 

1 2 3 4 4 1 3 2 1 2 3 4

2
3 3 ' * * ' ' *

, , , , , '
( ) ( ) ( ) ( )l l l l S S S S l l l l

eG d r d r r r
r r

δ δ φ φ φ φ
ε

= ×
−

∫∫ r r
JK JK KK

JKK
JJ

 

,i jδ 屬於 Kronecker delta， e為載子電荷， 表示載子的自旋狀態， iS

( )l rφ
K
定義載子在量子點內活動空間或受到位能障的局限範圍。[24] 
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第六章 結論 

 

    自旋電子學屬於一門建構在固態物理下的整合性科學，在這領域的研究必

須仰賴其它既有學科，如量子物理、半導體物理、磁性物理等等。在資訊導向

的現今社會，資訊科技的進展速度著實令人目不暇給；透過電腦能很快地接收

或傳遞世界各地的信息。導致現代資訊科技發展的兩個主要條件：組成資訊系

統的元件必須運作快速，且具備輕、薄、短、小的特性。因此在自旋電子學領

域，現階段開發的技術以定點下操控電子自旋及傳輸電子自旋訊息為主。 

從本論文的數據可以明顯的看出在室溫下，圓偏振光對量子點結構內電子的

自旋注入，比塊材高出將近一倍的差距，有著接近百分之五十的自旋極化率，

十分貼近應用層面。但由於室溫下固定電子自旋態並不容易，因此，吾人在實

驗過程中尋找加長自旋極化率生命週期的參數，發現在不影響自旋注入的情況

下降低入射光子密度，可以有效加長維持自旋方向的時間！除此之外，從自旋

弛豫的衰減曲線，可以得到兩個影響自旋弛豫之主要機制的結論，一個是來自

庫倫作用力所產生使電子自旋態快速變調的fast decay過程；另一個是則是由自

旋載子與聲子作用的slow decay過程。 

    實驗室對於研究奈米結構內載子的自旋機制已有相當的成果，樣品的選用

傾向低對稱性結構(量子點、量子環)，其中載子維持自旋同調性時間長於高對

稱性結構(量子井、塊材)。爾後將針對不同的結構、材質作研究，優化系統提

高自旋注入率、降低雜訊比、穩定樣品溫度，是接下來研究的主要目標。 
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