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研究了脉冲激光激发下半导体量子点激子 +,-.振荡中多能级过程引起的退相干特性 /运用多能级粒子数运动
方程组，分别计算和分析了三种多能级过程（双激子、浸润层泄漏以及俄歇俘获过程）对量子点中 +,-.振荡衰减的
影响 /分析表明，双激子的影响在激发脉冲的脉宽较长时（ 0 )12）可以忽略；浸润层的泄漏虽然使得激子基态上粒子
数振荡的振幅随着激发场的增强而减小，但是同时也导致了振荡平均值的减小；分析和讨论了两种俄歇俘获方式

对激子振荡和复合发光的影响 /
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! C 引 言

被称为“人工原子”的半导体量子点在固态量子

信息和量子计算领域具有很重要的意义 /对量子点
中量子态的相干操纵是近期的研究热点之一 / +,-.
振荡和量子干涉效应作为相干操纵的基础，也引起

了广泛的关注 / "&&!年，DE.@F,E@G等在 H;I,J2量子点
中实现了 +,-. 振荡［!］，随后，大量的文献报道了利
用不同的方法在量子点中实现和观测粒子数 +,-.
振荡和量子干涉效应［"—*］/对量子点的各向异性和
激子间的纠缠等特性亦有不少研究［!&—!"］/基于多
脉冲调控技术，已经在单个半导体量子点中实现

了 4@?E2B>6KLM2,量子逻辑运算［!%］和 N+OP 量子
逻辑门［!$］/
半导体量子点系统中激子 +,-. 振荡的特点是

振荡振幅随激发光强的增大而迅速衰减 /分析引起
+,-.振荡衰减的退相干过程的物理机理是一个重
要的研究课题 / "&&%年，QRG2E;@G等分析了电子与声
子的相互作用退相干过程造成的 +,-.振荡衰减的
特点［!)］/最近，S.88,26TU,2等分析了短脉冲（!12）激
发下双激子和浸润层的泄漏对 +,-. 振荡衰减的

影响［!3］/
本文研究了双激子、浸润层泄漏以及俄歇俘获

三种多能级过程在 )C$12脉冲激发下对半导体量子
点 +,-.振荡衰减的影响，对这三种多能级退相干过
程引起 +,-.振荡衰减的特性进行对比，并对量子点
中的两种俄歇俘获过程进行了分析 /

" /理论分析

( )*+ 量子点中的俄歇过程

量子点载流子（电子、空穴和激子）的俄歇过程

是一种重要的载流子动力学过程，已有不少文献从

理论和实验方面对其作了报道［!’—!*］/理论研究表
明，在强激发下俄歇过程可带来明显的载流子弛豫，

并且俄歇系数很大程度上依赖于半导体量子点的大

小和形状［"&—")］/目前已在 H;I,J2VI,J2［!’，""，"3］，H;J2V
H;W［!*，"$，"’，"(］和 NAD@［"*—%!］等量子点体系中观测到俄
歇过程 /量子点基态和浸润层连续能级间有多种俄
歇过程［!’，"&，"!，"%，%"］/其中一种为浸润层中较低能级上
的一个电子（空穴）跃迁到浸润层更高能级，同时另

外一个电子（空穴）衰减到量子点的激子基态，见图
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!（"）［!#，$%，$!，$&，&$］；另一种为浸润层中的一个电子（空
穴）衰减到量子点的激子基态，同时量子点激子基态

中的一个空穴（电子）跃迁到更高的能级，见图 !
（’）［!#，$%］(当一个电子和空穴同时被量子点俘获时可
以认为俘获了一个激子［$)，&&，&*］(故图 !（"），（’）表示
量子点中的两种激子俘获过程，图 !（"）所示的俄歇
过程使量子点激子基态的激子数增加，图 !（’）所示
的俄歇过程会加大激子基态的解相干度 (

图 ! 量子点与浸润层能级间的俄歇过程 （"）一个电子（空穴）

跃迁到浸润层更高的能级，同时另外一个电子（空穴）衰减到量

子点的激子基态；（’）浸润层中的一个电子（空穴）衰减到量子点

的激子基态，同时量子点激子基态中的一个空穴（电子）跃迁到

更高的能级

!"!" 系统模型

图 $为系统能级示意图，其中!+,表示浸润层到

量子点的第一种俄歇俘获过程 ( ,〉， +〉分别代表激
子基态和单粒子态， -〉， ’〉， .〉， /〉分别表示激
子态、双激子态、浸润层（.-0012, 3"4-5）能级和系统真
空态，其对应的角频率分别记为"-，"’，".，%，设激
发脉冲角频率为"，则激子态与单光子角频率失谐
量#- 6"- 7"，双激子态与双光子失谐量#’ 6"’ 7
$"(浸润层实际上是由一系列连续分离的能级组
成，为分析方便，可将其看作一个能级，其失谐量为

#. 6". 7"(
在脉冲激光作用下，真空态 /〉上粒子被外场

激发到激子态 -〉，其中部分粒子在外场作用下形
成双激子，另一部分弛豫到激子基态 ,〉(同时，外
场还将 /〉态上部分粒子激发到浸润层能级 .〉，并
迅速衰减到单粒子态 +〉，然后弛豫到激子基态或者
直接回到真空态 /〉( ,〉态上粒子辐射跃迁到真空
态 /〉时产生光致发光信号，实验中通过探测此光
致发光信号的强弱，可得到 ,〉态粒子数的积分 (浸
润层上的部分粒子通过俄歇俘获过程进入半导体量

图 $ 系统能级结构示意图，该系统包括真空态 8 /〉、单激子态

8 -〉、双激子态 8 ’〉、浸润层能级 8 .〉、单粒子态 8 +〉和激子基态 8 ,〉

子点的激子能级，本文只考虑基态俄歇俘获，即 +〉
至 ,〉的俘获过程，其俘获速率!+,!!$++

［&&］，! 为俄
歇俘获系数 (系统的 9":130;21"2量为

" 6 "- < "’ < ".3，

"- 6#-%-- 7 !=$（&-/%/- < 9( > (），

"’ 6#’%’’ 7 !=$（&’-%-’ < 9( > (），

".3 6#.%.. 7 !=$（&./%/. < 9( > (），

（!）

其中 "-，"’ 和 ".3分别表示单激子态，双激子态以

及浸润层泄漏的 9":130;21"2 量 (&-/"’-/(（ #）=)，

&’-"’’-(（ #）=)，&./"’./(（ #）=)分别表示 -〉—

/〉， ’〉— -〉以及 .〉— /〉跃迁的 ?"’1 振荡频
率；’-/，’’-和’./分别为相应跃迁的跃迁偶极矩 (系

统主方程形式如下：

$
·6 7 1［"，$］< $（$）( （$）

根据方程（!），（$）推导得系统密度矩阵方程组

$
·

// 6（1&-/ =$）（$-/ 7$/-）<（1&./ =$）（$./ 7$/.）

<!-/$-- <!,/$,,!+/$++，

$
·

-- 6（1&’- =$）（$’- 7$-’）<（1&-/ =$）（$/- 7$-/）

<!’-$’’ 7（!-/ <!-,）$--，

$
·

’’ 6（1&’- =$）（$-’ 7$’-）7!’-$’’，

$
·

,, 6!-,$-- 7!,/$,, <!+,$++，

$
·

.. 6（1&./ =$）（$/. 7$./）7!.+$..，

$
·

++ 6!.+$.. 7!+/$++ 7!+,$++，

$
·

/- 6（$
·

-/）
# 6 1#-$/- 7（1&’- =$）$/’

<（1&./ =$）$.- 7（1&-/ =$）（$// 7$--）

7［（!-/ <!-,）=$］$/-，
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式中$!"（!，" # !，&，"，*，+）表示激子数从 !态弛
豫到 " 态的速率 .

!"#" $%&’振荡衰减特性

采用不同形式的哈密顿量可以分别讨论双激

子，浸润层泄漏以及俄歇俘获三种多能级过程各自

对量子点 /0"$ 振荡衰减的影响 . 1）对于双激子过
程，# # #& ) #" . (）对于浸润层泄漏模型，# # #&

) #*2，$+, # 3 . -）对于俄歇俘获模型，# # #& )
#*2，$+, # $!++ .

图 - %4 # 5674+由三种多能级过程：双激子（点线）、浸润层泄漏

（虚线）以及加入俄歇俘获过程浸润层泄漏（实线），得到的激子

基态 ,〉粒子数随输入脉冲面积&的变化关系曲线 .圆点为实

验测得不同输入脉冲面积的光致发光信号强度

分别考虑以上三种多能级过程，根据粒子数运

动方程组（-）得到 ,〉态粒子数随输入脉冲面积&
的变化关系见图 - .计算过程中锁模激光场为’（ %）
#（1’%1’(

4 ）·’3 +&89［ & :（ % % %3）’%4］，其中 %3 # (34+，

%4 # 5674+，& : # 16;< .其他相关参数值为"& # 3，""

#"* # 1654+% 1，$&! # $,! # 363354+% 1，$&, #

3637774+% 1，$+! # 36354+% 1，$"& # 3614+% 1，$ #

363=>4+% 1 .由图 -可知，只考虑双激子作用，粒子数
振荡衰减过慢；不计俄歇俘获，由浸润层泄漏模型虽

然能够得到与实验相似的衰减速率，但随着输入脉

冲面积的增加，模拟曲线出现下降的趋势；加入俄歇

俘获过程后，模拟曲线与实验数据符合较好 .

图 7 （0）激发脉冲，脉宽为%4 # 5674+；（"），（8）分别为由包括俄

歇俘获过程的浸润层泄漏模型得到的 &〉态粒子数!&&和 ,〉态

粒子数!,,随时间的变化关系 . 点线，虚线和实线分别表示输入

脉冲面积为!，(!和 -!

根据方程组（-）还可以得到粒子数随时间的变
化关系 .图 7 给出了当输入脉冲面积分别为!，(!，
-!时，由加入俄歇俘获过程的浸润层泄漏模型得到
的 &〉态和 ,〉态粒子数随时间的变化关系 .在脉冲
作用过程中，当输入脉冲面积为!时， &〉态粒子数
在脉冲过后达到最大，然后迅速向 ,〉态和 !〉态衰

7(1( 物 理 学 报 55卷



减；输入脉冲面积为 !!时，"〉态粒子数在脉冲中心
达到最大，而后在脉冲末端衰减到最小；输入脉冲面

积为 #!时，"〉态粒子数随时间振荡出现两个极大
值和一个极小值，由于衰减，第二个极大值约为第一

个极大值的一半； $〉态粒子数不随时间出现振荡，
仅仅是单调上升到最大值，在 !!%&’(处 $〉态粒子
数才达到最大，这是因为 "〉态粒子数寿命小于 $〉
态，脉冲刚过时粒子大部分还停留在激子态 "〉上，
故在脉冲过后的一段时间内， "〉态向 $〉的跃迁大
于 $〉态向 )〉的衰减，$〉态粒子仍将增加 *

!"#" 激子复合 $%光谱

图 +为激子复合光致发光（,-）光谱宽度随输入
脉冲面积的变化关系，脉冲面积越大，光谱展宽也越

大 *在弱激发下（输入脉冲面积 &—.!），光谱宽度增
大变化较慢，增大了约 /+0；而在强激发下（输入脉
冲面积 .!—1!），光谱宽度增大了约 2&0 *光致发光
光谱展宽是由量子点中的解相干所导致，因此光谱

随输入脉冲面积展宽表明当输入脉冲面积增大时，

基态上的激子解相干度也随之增大 *图 /（3）所示的
第二种俄歇过程不改变量子点中的激子数目，而是

增大其解相干度，因而这种俄歇过程是造成激子复

合光谱展宽的重要因素之一 *

图 + 激子复合光致发光光谱宽度随输入脉冲面积!的变化关系

#4 分析与讨论

量子点中退相干过程非常复杂，存在各种机理，

有大量文献对这些机理进行研究 *文献［%］中引入了
一个与激发脉冲宽度相关的纯相位因子"" 5 "·# 6#’

（ # 为平均光强，" 为常数），它是一个不引起激子态
上粒子数的减少，仅破坏相干性的弹性散射过程，其

物理机理还有待深入研究 * 789(:;"9等［/+］分析了声学
支声子与电子的相互作用造成的纯位相退相干过程

引起的 <=3>振荡的衰减特性，但这种退相干过程随
激发脉冲宽度增大而增大，与实验结果［%］相反，所以

不是本系统中的主要退相干过程 *
双激子对 <=3>振荡的影响随激发脉冲脉宽的

增大而减小［/2］，当#’ ? +’(时，双激子的影响已经小
至可以忽略 *由图 # 可知，在 +4.’(激光激发下，理
论模拟得到双激子模型中粒子数振荡基本上不随脉

冲面积增加而衰减，因此可以忽略双激子态对衰减

的影响；浸润层模型虽然可以得到与实验相似的衰

减速率，但随着输入脉冲面积的增大，更多的粒子会

泄漏到浸润层中，造成 "〉上粒子数的减少，进而导
致基态 $〉上粒子数减少，从而出现模拟曲线的下
降趋势，这与实验结果不符，可见本系统除了浸润层

泄漏之外还存在其他退相干过程；而加入第一种俄

歇俘获过程之后的理论计算结果与实验数据符合较

好，这说明粒子向浸润层泄漏并通过俄歇俘获过程

回到量子点中是导致 <=3>振荡衰减的两个主要退
相干过程 *第二种俄歇俘获过程会加大激子基态的
解相干度，造成了激子复合光致发光光谱的展宽 *

. 4 结 论

本文展示了两种激子俄歇俘获过程 *对双激子，
浸润层泄漏和第一种俄歇俘获对量子点 <=3>振荡
衰减的影响进行了研究 *对本文讨论的量子点系统，
双激子对 <=3>振荡衰减的影响很小，可以忽略；粒
子向浸润层的泄漏激发使部分粒子跃迁到浸润层

中，虽然能得到与实验相符的 <=3>振荡衰减速率，
但是粒子数平均值会随激发场的增强而减小，与实

验不符；综合考虑浸润层泄漏和俄歇俘获时，<=3>
振荡的振幅衰减速率与实验一致，而且其平均值缓

慢增加，所得理论模拟曲线也与实验结果符合较好，

这说明量子点的俄歇俘获是造成其 <=3>振荡衰减
的一个重要退相干过程 *第二种俄歇过程会加大激
子基态的解相干度，这是造成激子复合光致发光光

谱展宽的一个重要原因 *
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