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摘要：我们实验研究了（１１０）ＧａＡｓ量子阱中光生载流子对电子自旋弛豫的影响。通过测量量子阱的荧光

寿命和光学吸收计算，我们能得到不同泵浦光功率下的带间吸收所产生的空穴浓度；相对应地，通过双色磁

光科尔旋转技术，我们测量了该 ＧａＡｓ量子阱中电子自旋的动力学过程。结合两者，我们得到了电子自旋

弛豫速率与空穴浓度的关系。实验结果表明电子自旋弛豫速率与空穴浓度呈线性依赖关系，验证了 Ｂｉｒ

ＡｒｏｎｏｖＰｉｋｕｓ机制主导该体系的电子自旋弛豫。
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０　引言

与当前信息处理技术相比，量子计算［１３］具有

处理速度快、低功耗等显著特点。作为电子的本

征物性，电子自旋态的量子化特性使得电子自旋

可以作为量子比特位，因此在半导体中实现自旋

态调控是固态量子计算实现应用的重要途径［４］。

量子调控往往要求电子自旋具有足够长的弛豫时

间［５６］。在半导体系统中，电子自旋弛豫主要包括

Ｄ′ｙａｋｏｎｏｖＰｅｒｅｌ（ＤＰ）机制，ＥｌｌｉｏｔＹａｆｅｔ（ＥＹ）机制

以及ＢｉｒＡｒｏｎｏｖＰｉｋｕｓ（ＢＡＰ）机制
［７］。ＤＰ机制和

ＥＹ机制是描述电子受电子散射影响，分别在散

射后 和 散 射 中 经 历 随 机 自 旋轨 道 （ｓｐｉｎｏｒｂｉｔ

ｉｎｔｅｒａｃｔｉｏｎ，ＳＯＩ）作用对电子自旋进度相位的改

变，从而引起自旋弛豫；ＢＡＰ机制则是描述空穴

电子交换作用对电子自旋态的弛豫作用。此外，

电子原子核的超精细作用被认为是半导体量子

结构中电子自旋寿命的最终决定因素［８］。

（１１０）ＧａＡｓ量子阱由于具有特定的晶格结

构对 称 性，其 Ｄｒｅｓｓｅｌｈａｕｓ自 旋轨 道 作 用 具 有

ＳＵ（２）对称性，即对于量子阱面内方向的电子运

动，电子所经历的ＳＯＩ磁场具有面外方向的同向

性，其幅值大小只与动量在［１１０］方向的分量有

关。对于面外方向的电子自旋，该体系中的ＳＯＩ

磁场与之平行，导致面外方向的自旋分量没有受

到ＳＯＩ作用而随机改变，即 ＤＰ机制得到了完全

抑制，因 此 电 子 自 旋 在 该 体 系 具 有 长 自 旋 寿

命［９１０］。不同的研究组分别已经在实验上证明，

ＤＰ机制在（１１０）ＧａＡｓ量子阱中得到了充分抑

制，所测到的长自旋寿命被认为主要受限于 ＥＹ

机制和ＢＡＰ机制
［１１１２］。由于 ＥＹ机制所决定的
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自旋弛豫速率与温度呈线性关系，因此在低温下

ＢＡＰ机制将会主导该体系的自旋弛豫机制。对于

ＢＡＰ机制的定量研究，目前在实验上尚未有报道。

在此，我们在实验上定量研究了（１１０）ＧａＡｓ

量子阱中ＢＡＰ机制对电子自旋弛豫的影响。我

们采 用 时 间 关 联 单 光 子 计 数 （ｔｉｍｅｃｏｒｒｅｌａｔｅｄ

ｓｉｎｇｌｅｐｈｏｔｏｎｃｏｕｎｔｉｎｇ，ＴＣＳＰＣ）方法测量（１１０）

ＧａＡｓ量子阱荧光寿命，并由此计算光激发空穴

浓度；对于同样实验条件，我们利用时间分辨的

科尔旋转（ｔｉｍｅｒｅｓｏｌｖｅｄＫｅｒｒｒｏｔａｔｉｏｎ，ＴＲＫＲ）技

术测量电子自旋动力学过程，从而得出自旋弛豫

速率与空穴浓度的依赖关系。我们的实验结果和

理论计算有较好吻合，验证了ＢＡＰ机制对自旋弛

豫的定量影响。

１　实验方法

实验中所研究的样品是在（１１０）长向的ＧａＡｓ

衬底上用分子束外延（ｍｏｌｅｃｕｌａｒｂｅａｍｅｐｉｔａｘｙ）技

术生长的３０ｎｍ宽的单ＧａＡｓ量子阱。在距离量

子阱中心１８０ｎｍ的下方和２００ｎｍ处的上方，均

有一定浓度Ｓｉ掺杂。得益于这种远程掺杂，在

４．２Ｋ的温度下，此电子气系统有高达１．１×１０６

ｃｍ２／Ｖｓ的电子迁移率，相应的电子浓度为ｎｅ＝

１．３×１０１１ｃｍ－２。

ＴＲＫＲ测量是基于双色泵浦探测的超快光

学技术。泵浦光和探测光脉冲分别由两台互相同

步、重复频率为７８．０ＭＨｚ的脉冲激光器产生；两

者波长分别为７９０ｎｍ和８１１．３ｎｍ。用一个电控

位移平台控制探测脉冲和泵浦脉冲的相对时间延

迟。其中，泵浦脉冲通过光弹调制器在左旋光与

右旋光之间调制，调制频率为５０．２ｋＨｚ；基于光

学选择法则，泵浦光通过对 ＧａＡｓ进行带间激发

可以产生电子自旋极化。线性偏振态的探测光脉

冲通过斩波器调制光强，调制频率为１８３Ｈｚ。所

研究的样品置于低温恒温室中。泵浦光和探测光

由一个焦距为１００ｍｍ的透镜聚焦在样品表面，

其高斯光斑束腰半宽约１５μｍ，两者互相重合。

探测光经过样品后的反射光经过一个沃拉斯顿棱

镜后，其互相正交的偏振分量分别进入两个光电

二极管。基于平衡探测和双重锁相技术，我们可

以灵敏探测泵浦光所产生的自旋动力学过程。对

于荧光寿命的测量，我们采用同样参数的泵浦

光。其产生的荧光，被一个单光子探测器收集；

使用泵浦光脉冲的电压信号同步 ＴＣＳＰＣ系统，

我们可以探测泵浦光所引起的荧光动力学过程。

在这篇工作中，所有的测量均在温度为２０Ｋ的

条件下进行。

２　测量结果及分析

如图１（ａ）中主图所示，我们测量了 ＧａＡｓ量

子阱在不同泵浦功率密度条件下的荧光强度动力

学过程。从图中的曲线可以得出荧光强度呈自然

指数衰减，荧光强度Ｉ（Δｔ）可表示为Ｉ（Δｔ）＝

Ｉ０ｅｘｐ（－Δｔ／τ），其中犐０ 是初始荧光强度，τ为荧

光寿命。以此拟合得到的不同光功率密度激发条

件下的荧光寿命在图１（ｂ）中给出。从图中可以

得知，随着泵浦光功率密度的增加，荧光寿命增

大。在ＧａＡｓ结构中，往往荧光寿命随着温度的

升高而变长［１３］。图１（ｂ）的结果也表明，光激发

功率密度的增大会造成电子有效温度的升高。

此外，我们对图１（ａ）中荧光动力学的测量结

果进行时域上的积分，从而可以得到荧光复合过

程中所产生的荧光光子数总和犐ｓｕｍ，如图１（ａ）插

图所示。我们发现，犐ｓｕｍ和泵浦功率密度ρｏｐｔ具有

线性依赖关系，即犐ｓｕｍ＝７．９×１０
３·ρｏｐｔｃｏｕｎｔｓ／

（Ｗ·ｃｍ－２）。这种线性关系说明，在我们所使用

的整个功率范围之内，半导体对激发光的吸收都

在线性吸收区域，即远离饱和吸收情形。这样，

我们可以利用光吸收系数粗略估算单个激光脉冲

激发半导体所产生的光生载流子的浓度。我们考

虑一个光子只产生一对电子空穴对，那么所得空

穴浓度犖ｈ０如下：

犖犺０＝αρ
狅狆狋

犳·犈
（１）

其中，ＧａＡｓ量子阱对泵浦 光的 吸收率α约为

０．８％（考虑到量子阱厚度为３０ｎｍ，ＧａＡｓ的光

吸收系数为２×１０－４／ｃｍ以及折射率为３．６
［１４］），

泵浦光脉冲重复频率犳＝７８．０ＭＨｚ，泵浦光单个
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图１　（ａ）主图：荧光强度动力学过程与泵浦功率密度的依赖关系。

图１（ａ）插图：荧光强度与泵浦激发功率密度的依赖关系；实线为实验数据拟合。

（ｂ）荧光寿命与光激发功率密度的依赖关系；实线为视觉导引。

Ｆｉｇ．２　ＴｉｍｅｒｅｓｏｌｖｅｄＫｅｒｒｒｏｔａｔｉｏｎｉｎｔｈｅ

（１１０）ＧａＡｓｑｕａｎｔｕｍｗｅｌｌｓｆｏｒρｏｐｔ＝３４Ｗ／ｃｍ
２．

Ｔｈｅｓｏｌｉｄｌｉｎｅｉｓａｆｉｔｔｉｎｇｏｆａｎｅｘｐｏｎｅｎｔｉａｌ

ｄｅｃａｙｆｏｒ８００ｐｓ＜Δ狋＜２０００ｐｓ．

图２　ＧａＡｓ量子阱的时间分辨的科尔旋转测量；

泵浦光功率密度为３４Ｗ／ｃｍ２。实线为

８００ｐｓ＜Δ狋＜２０００ｐｓ时间区间的指数衰减拟合。

光子能量犈＝１．５６ｅＶ。

进一步，我们利用 ＴＲＫＲ技术测量（１１０）

ＧａＡｓ量子阱的自旋弛豫。图２是（１１０）ＧａＡｓ

量子阱中探测到的自旋动力学过程。对于时延

Δ狋＞８００ｐｓ，电子自旋强度的衰退是一个自然指

数衰减过程，可以由犛（Δ狋）＝犛０ｅｘｐ（－Δ狋／τ狊）表

示，其中τ狊表示电子自旋弛豫时间常数，犛０ 表示

自旋极化的初始强度。通过对８００ｐｓ＜Δ狋＜

２０００ｐｓ阶段进行数值拟合，我们可以得到电子

自旋弛豫时间τ狊。

为了获得空穴浓度与电子自旋弛豫时间的

依赖关系，我们需将 Δ狋＝８００ｐｓ～２０００ｐｓ阶段

在不同泵浦功率条件下激发的有效空穴浓度计

算出来。基于公式（１），我们可以计算出不同泵

浦功率密度激发条件下，光激发所产生的空穴的

总数犖ｈ０；基于图１（ａ）中的荧光动力学测量结果

和荧光寿命，通过区间积分我们可以计算出在

８００ｐｓ＜Δ狋＜２０００ｐｓ时间区间的剩余空穴数量

犖ｈ。犖ｈ与泵浦功率密度的关系如图３（ａ）插图所

示，可以看出对于泵浦光功率密度从４．２Ｗ／ｃｍ２

增加到１４０Ｗ／ｃｍ２，相应的剩余空穴浓度 犖ｈ 也

从０．０３×１０１０ｃｍ－２增加到１．７×１０１０ｃｍ－２。

·７９１·刘晓波等　（１１０）－ＧａＡｓ量子阱中光生载流子对电子自旋弛豫的影响
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图３　（ａ）主图：自旋弛豫时间与空穴浓度的关系。插图：光激发空穴浓度与泵浦功率密度的对应关系。

（ｂ）自旋弛豫速率与空穴浓度关系；实线为实验数据拟合。

　　图３（ａ）主图所示的是自旋弛豫时间τｓ与剩

余空穴浓度 犖ｈ 的关系。可以看出，在该（１１０）

ＧａＡｓ量子阱中，空穴浓度的增加会明显引起自

旋弛豫时间的减小。在最低光功率密度激发条

件下（ρｏｐｔ＝４．２ Ｗ／ｃｍ
２），τ狊＝４．９ｎｓ。由于此时

犖ｈ远远小于电子浓度狀ｅ＝１．３×１０
１１ｃｍ－２，可以

认为自旋弛豫不受光生载流子的影响，该自旋寿

命主要受限于量子阱不同的材料结构引起的面

内方向的Ｒａｓｈｂａ类型ＳＯＩ作用。当光激发功率

密度逐渐增大至ρｏｐｔ＝１４０Ｗ／ｃｍ
２，电子自旋寿命

降至１．４ｎｓ。我们注意到，在我们所使用的激发

光功率密度范围内，所产生的电子温度的升高不

会导致自旋寿命的减小［１５］，因此我们认为空穴浓

度的增加是自旋寿命减小的物理原因。为了更

直观地显示空穴对自旋弛豫的影响，图３（ｂ）画出

了自旋弛豫速率τｓ
－１与 犖ｈ 的关系。通过拟合，

可以得到τｓ
－１＝τ０

－１＋犽·犖ｈ，其中常数τ０
－１是不

考虑额外空穴作用情况下的自旋弛豫速率，斜率

犽表征犖ｈ对自旋弛豫速率的影响，其拟合值为犽

＝０．３２×１０－１０ｃｍ２／ｎｓ。

ＢＡＰ作用描述了空穴对自旋弛豫的影响。

其物理图像是空穴电子交换作用对电子自旋实

现态翻转；由于空穴的自旋弛豫速率非常快（在

皮秒量级），因此在纳秒时间尺度，非自旋极化的

空穴会导致电子自旋极化的衰减。ＢＡＰ机制对

自旋弛豫速率的贡献可以写为［１６］：

τ
－１
犅犃犘＝犖犺·σ狊狆－２犇·狏犲 （２）

其中，犖ｈ 是参与ＢＡＰ作用的空穴浓度，σｓｐ－２Ｄ是

空穴电子交换作用的有效长度，狏ｅ是电子速率。

在实验中我们光激发产生的光电子浓度远小于

掺杂电子浓度，因此我们可以简单近似得到电子

速率为狏ｅ＝（２犈ｆ／犿ｅ）
１／２，其中犈ｆ为电子费米能

级，犿ｅ为电子的有效质量。对于 ＧａＡｓ量子阱，

电子的态密度ρＤＯＳ＝２．８×１０
１１ｃｍ－２ｍｅＶ－１，因此

可以得到犈ｆ＝狀ｅ／ρＤＯＳ≈４．６ｍｅＶ。我们采用犿ｅ

＝０．０６７犿０，其 中 犿０ 为 电 子 静 质 量 （犿０ ≈

９．１×１０－３１Ｋｇ）。基于此，可以得到狏ｅ≈１．６×

１０７ｃｍ／ｓ。采用文献［１６］的计算结果，在体材料

的ＧａＡｓ中σｓｐ－３Ｄ≈１０
－１６ｃｍ２；对于二维系统，我

们可以粗略计算得到空穴电子的交换长度为

σｓｐ－２Ｄ≈σｓｐ－３Ｄ
１／２
≈ １．０×１０

－８ｃｍ。因此，对于公

式（２），我们可以得到τ犅犃犘
－１／犖ｈ＝σｓｐ－２Ｄ·狏ｅ≈

１．６×１０－１０ｃｍ２／ｎｓ。这个比值与我们前面拟合得

·８９１· 量　子　光　学　学　报　　　　　　　　　　　　　　　　２３（２）　２０１７　　



到的斜率犽＝ｄ（τ犅犃犘
－１）／ｄ犖犺＝０．３２×１０

－１０ｃｍ２／

ｎｓ比较接近，差别在一个数量级范围之内。这种

差别可能来自于对光吸收的偏大估算，以及对二

维体系中空穴电子交换作用长度的偏大估算。

总而言之，我们定量验证了 ＢＡＰ机制在我们的

实验中为自旋弛豫的主导机制。

３　总结

本文实验研究了电子空穴的相互作用对电

子自旋弛豫的影响。通过测量荧光动力学过程

和计算光激发产生的电子空穴密度，我们得出空

穴浓度的动态变化过程。通过测量自旋动力学

过程，我们可以实验上得出自旋弛豫时间与空穴

浓度的依赖关系。此外，基于ＢＡＰ机制，我们理

论估算了自旋弛豫速率与空穴浓度的线性关系

比值。实验上得出的依赖关系系数和理论计算

比值互相吻合，因此我们验证了在（１１０）ＧａＡｓ

量子阱中，ＢＡＰ机制是低温下电子自旋弛豫的主

导因素。
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