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半导体中电子自旋动力学的研究

马　红　金钻明　马国宏
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摘要　利用飞秒时间分辨圆偏振光抽运探测饱和吸收技术，研究了典型的ⅢⅤ族半导体ＩｎＰ和ⅡⅥ族半导体

ＣｄＴｅ的电子自旋弛豫动力学过程。实验结果表明，ＣｄＴｅ的自旋弛豫过程比ＩｎＰ快，只有几个皮秒。随着激发光

子能量的增加，自旋弛豫时间常数单调减小；但是随着载流子浓度的增加，自旋弛豫时间常数先增加到达最大值后

再减小。这一实验结果和考虑库仑相互作用的全微观动力学自旋布洛赫方程的理论预言一致。
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１　引　　言

自旋电子学是一个由多学科交叉而形成的新兴领域，它利用半导体中的自旋态，包括载流子（电子、空

穴、激子）的自旋、核自旋、外来磁性原子（Ｍｎ，Ｚｎ等）的自旋，研究如何有效地操作／控制电子自旋自由度
［１］，

以期在器件设计中用自旋自由度代替电荷自由度。巨磁电阻效应（ＧＭＲ）
［２，３］的发现被认为是自旋电子器件

时代的开始，也是自旋电子学发展阶段的第一个起点，自此之后电子自旋的研究就成了国际上的一个热

点［４］。自旋阀结构的出现使得巨磁电阻效应的应用成为现实。后来在磁隧道结结构中发现隧道磁阻效应

（ＴＭＲ），利用这一效应可以制造出更新的信息存储器———磁随机存储器（ＭＲＡＭ）。

最近几十年，（稀磁）半导体和铁磁体中的电子自旋过程由于其潜在的应用价值一直是研究热点。１９８０

年，Ｒ．Ｊ．Ｓｅｙｍｏｕｒ等
［５］利用光致荧光法，运用条纹相机首次观察了自旋极化弛豫动力学过程。但是，由于

光致荧光法要求激发态自旋极化电子有大的辐射复合概率，一般材料在常温下的荧光效率很低，所以实验测

量通常在低温下进行，以提高辐射复合概率，增加发光效率，因此限制了测量室温条件下电子的自旋弛豫时间。
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１９９０年ＡｔｓｕｓｈｉＴａｃｋｅｕｃｈｉ等
［６］第一次利用圆偏振光抽运探测自旋载流子密度变化的方法研究电子自旋，室

温下测得ＧａＡｓ／ＡｌＧａＡｓ多量子阱中的电子自旋弛豫时间为３２ｐｓ。这种光谱技术使用左、右旋圆偏振光分

别测量自旋极化向上和向下的电子数布居弛豫，从而获取电子自旋极化弛豫时间常数［６，７］。当用一束强抽

运光激发半导体材料时，在半导体材料导带相应的激发态上产生自由电子布居，这些自由电子会通过各种途

径离开激发态，从而使得激发态的电子布居减少。显然受激电子布居的变化情况与材料的光电子特性有关。

当用另一束延迟时间受控的弱探测光通过样品激发点时，导带中的电子和价带中的空穴布居会降低样品对

探测光的吸收，产生所谓饱和吸收。随着受激载流子布居的衰减，这种饱和效应随之减弱，对探测光的吸收

亦随之增加。通过测量探测光强度的变化就可以得到载流子布居的变化情况。圆偏振光饱和吸收技术测量原

理是建立在圆偏振光抽运探测基础上的，实验中要精确调整两束光的圆偏振度，一般需要用到高精度波片———

巴比涅补偿器，设备造价和实验难度都比较高，Ｔ．Ｓ．Ｌａｉ等
［８，９］用椭圆偏振光代替圆偏振光，进一步发展了抽

运探测技术，形成椭圆偏振光吸收量子拍光谱技术，这一技术设备简单，容易操作，具有更广泛的应用前景。Ｊ．

Ｊ．Ｂａｕｍｂｅｒｇ等
［１０］于１９９４年发展了一种新的自旋相干弛豫测量方法———法拉第转角法。其本质是左旋和右旋

圆偏振光在介质中的折射率不同，旋转角的大小与左旋和右旋圆偏振光的折射率之差成正比。

电子自旋的多数研究集中在低温的ＧａＡｓ及其纳米材料的电子自旋弛豫动力学
［１１］。对于实际应用来

讲，常温的研究更具有意义。本文利用时间分辨的抽运探测技术研究了典型的化合物半导体ＣｄＴｅ和ＩｎＰ

在常温下电子自旋弛豫过程，观察自旋弛豫时间常数随载流子浓度的变化，并考虑库伦作用对电子自旋弛豫

的影响。

图１ 体材料中的选择跃迁定则。（ａ）能带结构，（ｂ）左

旋σ
－（虚线）和右旋圆偏振光σ＋（实线）的跃迁选择定则

Ｆｉｇ．１ （ａ）ＢａｎｄｓｔｒｕｃｔｕｒｅｏｆＣｄＴｅ（ｏｒＩｎＰ）ｎｅａｒｔｈｅΓｐｏｉｎｔ

（ｂ）ｓｅｌｅｃｔｉｏｎｒｕｌｅｓａｎｄｒｅｌａｔｉｖｅｔｒａｎｓｉｔｉｏｎｉｎｔｅｎｓｉｔｉｅｓ

ｆｏｒｌｅｆｔｈａｎｄｅｄσ
－ （ｄａｓｈｅｄａｒｒｏｗ）ａｎｄｒｉｇｈｔｈａｎｄｅｄ

　σ
＋（ｓｏｌｉｄａｒｒｏｗ）ｃｉｒｃｕｌａｒｌｙｐｏｌａｒｉｚｅｄｌｉｇｈｔｓ

２　自旋的光注入原理

半导体电子自旋首先解决的问题是如何有效地注入

自旋，实验上一般采用光学取向法［１２］，其原理基于光跃

迁过程中的角动量守恒，利用圆偏振光光子的角动量选

择激发某一取向的自旋电子。ＩｎＰ，ＣｄＴｅ是典型的ⅢⅤ

族和ⅡⅥ族化合物半导体，虽然属于不同的族，但是其

结构却是相似的，都属于直接带隙半导体，如图１所

示［１３～１５］。价带有３个２重简并的子能带，重空穴带

（３／２，±３／２〉），轻空穴带（３／２，±１／２〉）和自旋分裂

带，重空穴带和轻空穴带在犽＝０处重合，导带的最低能

级只有一个２重简并的能带（１／２，±１／２〉）。用光子能

量略大于带隙（犈ｇ＜犈＜犈ｇ＋Δ）的左旋圆偏振光（σ
－）激

发，由跃迁选择定则可知，允许的跃迁为重空穴跃迁

（＋３／２〉→ ＋１／２〉）和轻空穴跃迁（＋１／２〉→ －１／２〉）；

同理，对于右旋圆偏振光（σ
＋）也同时激发重空穴跃迁

（－３／２〉→ －１／２〉）和轻空穴跃迁（－１／２〉→ ＋１／２〉）。由于重空穴态的跃迁几率是轻空穴态的３倍，而

且由重空穴带与轻空穴带跃迁产生的电子的自旋方向是相反的，因此当用左旋或右旋圆偏振光同时激发重

空穴与轻空穴跃迁时，就会分别在导带中产生５０％的自旋向上或向下的净自旋载流子布居。值得注意的

是，光子能量不能高于犈ｇ＋Δ，因为由重空穴带、轻空穴带和自旋分裂带到导带的跃迁几率比为３∶１∶２，如果

激发自旋分裂带，则不会出现净电子自旋的光注入。

３　实　　验

光源为锁模钛宝石激光系统（ＭａｉＴａｉＨＰ１０２０，ＳｐｅｃｔｒａＰｈｙｓｉｃｓ）输出的重复频率为８０ＭＨｚ，脉冲宽度

约１００ｆｓ，波长在６９０～１０２０ｎｍ之间连续可调的脉冲激光，偏振方向为水平方向，能量为高斯分布。我们采

用反射式时间分辨饱和吸收技术［１６，１７］，光路如图２所示。较粗的实线代表抽运光，细的实线代表探测光。
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图２ 抽运探测反射系统

Ｆｉｇ．２ Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｃｈｅｍａｔｉｃｏｆｐｕｍｐｐｒｏｂｅ

ｒｅｆｌｅｃｔｉｖｅｓｙｓｔｅｍ

激光系统直接出来的激光脉冲经分束器（ＢＳ）分为两束，

透射的强脉冲作为抽运光，抽运光经过斩波器和计算机

控制的一维电动平移台，经透镜，与反射的弱的探测光聚

焦到样品的同一点上，光斑大小约１００μｍ。抽运光经过

样品反射后用光屏挡住，探测光进入与锁相放大器相连

接的Ｓｉ探测器，信号经锁相放大后直接由计算机读取。

如果透镜前加一个１／４波片，调节１／４波片的光轴，使其

与抽运光和探测光的偏振方向的夹角均为４５°，经过１／４

波片后变为旋转方向相同的圆偏振光。如果在探测光路

中再插入一个１／２波片和偏振片，调节偏振片光轴，使探

测光的偏振方向旋转９０°，经过１／４波片就可以得到旋转

方向相反的圆偏振光。

４　实验结果及分析

ＣｄＴｅ属于 Ⅱ － Ⅵ 族直接带隙半导体。Ａ．Ｖ．

图３ 室温下ＣｄＴｅ的时间分辨抽运探测反射谱

Ｆｉｇ．３ Ｔｉｍｅ ｄｅｐｅｎｄｅｎｔ ｒｅｆｌｅｃｔｉｖｅ ｓｐｅｃｔｒａ ｏｆ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ

ｐｏｌａｒｉｚｅｄ ｐｕｍｐｐｒｏｂｅ ｐｕｌｓｅａｔｒｏｏｍ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ

　　　　　　　ｉｎＣｄＴｅ

Ｋｉｍｅｌ等
［１５］利用克尔旋转角法研究了ＣｄＴｅ体材料在带

隙附近的电子自旋，常温下电子的自旋弛豫时间常数为

２．５ｐｓ。ＹｅＣｈｅｎ等
［１８］利用时间分辨荧光技术研究

ＣｄＴｅ量子点在１０Ｋ，磁场为１０Ｔ的情况下电子自旋，

自旋弛豫时间长达５００ｐｓ。我们用时间分辨的圆偏振饱

和吸收光谱法研究ＣｄＴｅ体材料在室温条件下的电子自

旋弛豫动力学过程，典型的实验结果如图３所示。实验

所用的激发能量是１．４９４ｅＶ，载流子的粒子浓度约为

２．５３×１０１１ｃｍ－２，温度为２９３Ｋ。图３中的（σ
＋，σ

＋）和

（σ
＋，σ

－）分别表示同向和反向圆偏振光抽运探测时，反

射率的变化随着延迟时间改变。当抽运光和探测光脉冲

重合时，出现一个漂白峰值，随后逐渐下降。起初同向圆

偏振光的信号大于反向圆偏振光的信号，相同条件下的

线偏振光的时间分辨反射信号强度介于二者之间，但是

图４ 室温下ＩｎＰ典型的时间分辨抽运探测反射谱

Ｆｉｇ．４ Ｔｉｍｅｄｅｐｅｎｄｅｎｔｒｅｆｌｅｃｔｉｖｅｓｐｅｃｔｒａｏｆｄｉｆｆｅｒｅｎｔ

ｐｏｌａｒｉｚｅｄｐｕｍｐｐｒｏｂｅｐｕｌｓｅａｔｒｏｏｍｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｉｎＩｎＰ

（σ
＋，σ

＋）的信号下降比（σ
＋，σ

－）的快，最终３条曲线完全重

合。３条曲线信号强度的差异反应了自旋向上和自旋向下

的电子的吸收不同，最终３条曲线的重合代表电子自旋弛

豫过程的结束。插图是同向与反向圆偏振抽运探测谱的

差值，利用单指数拟合，根据τｓ／２＝τｆｉｔ
［１９，２０］，得到电子自旋

弛豫时间常数为τｓ＝（５．８８±０．０８）ｐｓ，实线为指数函数拟

合的结果。

ＩｎＰ与ＧａＡｓ的研究多数局限在低温下，ＢｏＬｉ等
［２１］

采用法拉第转角法研究了掺铁ＩｎＰ电子自旋随激发波长

和温度的关系，Ａ．Ｖ．Ｋｉｍｅｌ等
［２２］研究了ＩｎＰ体材料在

自旋分裂带附近的电子自旋。本文采用时间分辨的圆偏

振饱和吸收光谱法研究室温条件下ＩｎＰ体材料的电子自

旋弛豫动力学过程，典型的实验结果如图４所示，（σ
＋，

σ
＋）和（σ

＋，σ
－）表示同向和反向圆偏振光的反射率的变化。插图为同向与反向圆偏振抽运探测谱的差值，实

线为单指数函数拟合的结果，得到室温下（２９３Ｋ）ＩｎＰ的电子自旋弛豫时间常数为３８ｐｓ。实验所用的激发
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能量为１．４２５ｅＶ，载流子的浓度约为１×１０１１ｃｍ－２。实验结果表明，室温下ＣｄＴｅ的自旋弛豫过程比ＩｎＰ的

快。

自旋弛豫过程决定着能否实现自旋的相干控制，成为半导体自旋电子学最核心的研究课题。目前半导

体中电子自旋弛豫机制主要包括ＤＰ（Ｄ′ｙａｋｏｎｏｖＰｅｒｅｌ′）机制
［２３］，ＥＹ （ＥｌｌｉｏｔｔＹａｆｅｔ）机制

［２４］和ＢＡＰ（Ｂｉｒ

ＡｒｏｎｏｖＰｉｋｕｓ）机制
［２５］。在ⅢⅤ族（ＧａＡｓ）和ⅡⅥ族（ＣｄＴｅ）体材料中，由于晶格缺乏反演对称中心，导带

电子的自旋轨道耦合导致导带的简并点偏离了犽＝０的位置，具有同一个波矢犽，但是自旋方向相反的电子

具有不同的能量。导带电子态的自旋劈裂等价于存在一个有效磁场，该磁场的大小和方向均依赖波矢犽。

受有效磁场的影响，电子自旋会绕该磁场做拉莫尔进动。当电子受碰撞而改变其波矢时，电子的进动频率的方

向也会发生改变，二者产生了一个有效的自旋翻转散射，因此导致自旋去相位，这就是ＤＰ机制。ＥＹ机制是指，

存在晶格和自旋轨道耦合相互作用的情况下，精确的布洛赫态不是自旋的本征态，这就引起了一个有限的自旋

翻转几率，根据理论计算表明ＥＹ机制引起的自旋弛豫时间常数在纳秒量级。由于电子 空穴之间的交换作用

而产生的自旋翻转散射导致的自旋弛豫机制称为ＢＡＰ机制，在体材料中空穴的弛豫比电子快得多，约１００ｆｓ，

所以不考虑ＢＡＰ机制。因此，在缺乏反演对称中心的晶体中，ＤＰ机制是电子自旋弛豫的主要机制。

图５电子自旋弛豫时间常数随着激发光子能量（空心方

格）和载流子浓度（实心方格）的变化

Ｆｉｇ．５ Ｔｉｍｅｃｏｎｓｔａｎｔｓｏｆｅｌｅｃｔｒｏｎｓｐｉｎｒｅｌａｘａｔｉｏｎａｓａ

ｆｕｎｃｔｉｏｎ ｏｆｅｌｅｃｔｒｏｎ ｄｅｎｓｉｔｙ （ｈｏｌｌｏｗ ｓｑｕａｒｅ）

　　ａｎｄｐｈｏｔｏｎｅｎｅｒｇｙ（ｓｏｌｉｄｓｑｕａｒｅ）

通过改变激发波长，研究了ＣｄＴｅ体材料中自旋弛豫

时间与激发能量间的关系。随着激发光子能量的增加，自

旋弛豫时间常数逐渐减小，弛豫越来越快（如图５空心方

块所示）。根据传统的ＤＰ弛豫机制，自旋弛豫时间常数τｓ

与过超能量犈犽 的关系为
１

τｓ（犈犽）
＝
３２

１０５
γ
－１
３τｐα

２
ｃ

犈３犽

珔犺犈ｇ

［１２］

，式

中γ３ 表示与散射有关的常数，τｐ 为动量弛豫时间常数，

低激发浓度下与载流子的浓度无关，约为２００ｆｓ，αｃ为与

材料有关的常数，αｃ＝４犿ｅη［１－１／（３η）］
－１／２／（３犿ｃυ），η＝

Δ／（Δ＋犈ｇ）。随着激发波长的变短，光子能量犈ｅｘ变大，

由犈犽＝犈ｅｘ－犈ｇ可知犈犽 变大，因此自旋弛豫时间常数变

小，弛豫变快。同时研究了ＣｄＴｅ体材料中自旋弛豫时

间常数和载流子的浓度之间的依赖关系，结果显示随着

载流子浓度的增加，自旋弛豫时间常数并非单调变化，而

是在３×１０１１ｃｍ－２出现一个峰值（如图５实心方块所

示）。我们利用相同的方法研究了ＩｎＰ的自旋弛豫时间常数与载流子浓度的依赖关系，结果与ＣｄＴｅ类似，

出现一个最大值。在实验上，这种依赖关系从未被报道过，也不能用传统的ＤＰ机制进行解释。

传统观点认为电子 电子库仑散射对动量弛豫时间没有贡献，从而也不会影响电子的自旋弛豫时间。Ｊ．

Ｈ．Ｊｉａｎｇ等
［２６］利用全微观动力学自旋布洛赫方程研究了ⅢⅤ族半导体体材料的电子自旋弛豫机制，提出

了与传统的自旋弛豫机制不同的观点。他们认为，在非均匀展宽系统中，任何散射，包括自旋守恒电子 电子

库仑散射，均能引起电子自旋弛豫。研究结果表明，电子自旋弛豫时间常数随温度和载流子浓度的变化不是

单调的，而是出现一个峰值，这与传统的弛豫机制是相违背的。动量弛豫时间与温度和浓度的关系为

τｐ∝狀
２／３／犜２， 犜犜Ｆ

τｐ∝犜
３／２／狀， 犜犜

烅
烄

烆 Ｆ

（１）

式中犜Ｆ 表示费米温度。根据（１）式可知，以费米温度为界，动量弛豫时间与温度和浓度的依赖关系不同，因

为自旋弛豫时间与动量弛豫时间成反比，即τ
ＤＰ
ｓ ∝τ

－１
ｐ ，因此自旋弛豫时间与温度和浓度的关系曲线出现峰值

是正常的。２００８年，Ｘ．Ｚ．Ｒｕａｎ等
［２７］报道了电子自旋弛豫时间随着温度的变化出现峰值，而本文的实验结

果证实了自旋弛豫时间随载流子的浓度变化同样会出现峰值。

５　结　　论

利用飞秒时间分辨抽运探测反射技术，研究了ＣｄＴｅ和ＩｎＰ中电子的自旋弛豫动力学。ＣｄＴｅ与ＩｎＰ虽
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然属于不同的族，但是带隙结构类似，都是直接带隙半导体。结果表明，室温下ＣｄＴｅ的自旋弛豫过程比ＩｎＰ

的快，只有几个皮秒。随着激发光子能量的增加，自旋弛豫时间常数单调减小；但是随着载流子的浓度的增

加，自旋弛豫时间常数先增加，达最大值后再减小。这一结果与传统ＤＰ机制相违背。主要是因为传统观点

认为库伦相互作用对动量弛豫没有贡献，从而对自旋弛豫也没有影响。而本文的实验结果考虑库仑相互作

用的影响，利用全微观动力学自旋布洛赫方程所预言的自旋弛豫时间随着载流子浓度的变化会出现一个峰

值的结果相一致。所以，库仑相互作用对电子自旋弛豫仍然具有重要的贡献。
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