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半导体量子点中浸润层跃迁与纯失相
对犚犪犫犻振荡退相干的影响
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摘要　理论上分析了半导体量子点中浸润层跃迁（包括泄漏和俘获两个过程）对Ｒａｂｉ振荡退相干的影响，含浸润

层跃迁的粒子数运动方程可以很好地拟合实验结果。同时还对比分析了纯失相（ｐｕｒｅｄｅｐｈａｓｉｎｇ）对Ｒａｂｉ振荡退相

干的影响。分析表明，可以用简单的纯失相强度相关衰减因子来等效地分析复杂的多能级跃迁体系的退相干

特性。
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１　引　　言

半导体量子点作为一种人造纳米结构，三维受

限，从而在各个方向都显示出类似原子、分子的分立

能级结构，其能级结构可以通过其大小、形状、材料

加以调控，是一种很有潜力的固态量子比特［１～８］。

对半导体量子点中量子态的相干操控是研究热点之

一。２００１年Ｓｔｉｅｖａｔｅｒ等
［９］在ＩｎＧａＡｓ量子点中实

现了Ｒａｂｉ振荡，随后，有大量的文献报道了该体系

中的Ｒａｂｉ振荡和量子干涉效应
［２，１０，１１］。在半导体

量子点中，激子的Ｒａｂｉ振荡的振幅随输入脉冲面积

的增大而迅速衰减。近期大量的理论工作研究了这

种衰减机制［１２～１９］：Ｆｒｓｔｎｅｒ等
［１３］分析了电子与声

子相互作用退相干过程造成的Ｒａｂｉ振荡衰减的特

点；ＶｉｌｌａｓＢａｓ等
［１７］分析了短脉冲（１ｐｓ）激发下激

子到浸润层的泄漏和双激子对Ｒａｂｉ振荡衰减的影

响；最近，Ｍｏｇｉｌｅｖｔｅｓｅｖ等
［１８］分析了受限半导体体

系中的Ｒａｂｉ振荡衰减。

这些研究工作使人们对引起量子点退相干的物

理机制有了更深刻的认识，但上述文献中所用的理

论计算均较为复杂。本文分析了浸润层泄漏及俄歇
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俘获过程对量子点Ｒａｂｉ振荡退相干的影响，并研究

了半导体量子点纯失相（记为γｐｈ），在纯失相γｐｈ中

引入强度相关衰减因子这一等效模型，可以简化计

算。利用该唯象模型，对文献［１２］中的部分实验数

据进行了理论模拟，所得结果与实验符合较好，说明

了该等效模型的合理性。

２　浸润层跃迁对Ｒａｂｉ振荡退相干的

影响

２．１　含浸润层跃迁的多能级结构模型

在半导体量子点中存在着激子从量子点到浸润

层（ＷＬ）的泄漏，浸润层中的粒子也会通过俄歇

（Ａｕｇｅｒ）等过程被量子点俘获而重新回到量子点

中［１６，２０，２１］。考虑量子点中包含有浸润层能级等在

内的多能级系统结构，如图１所示，｜犲〉、｜犵〉、｜狏〉以

及｜狑〉分别为激子激发态、激子基态、真空态（没有

激子）以及浸润层能级，其相应的角频率分别为ω犲，

ω犵，ω狏，ω狑（其中浸润层能级包括一系列连续能级，

为分析方便，可将其视作一个能级）。在光场ωＬ 作

用下，量子点中粒子从真空态被激发到激子激发态｜

犲〉。激子激发态｜犲〉上的一部分粒子通过声子等过

程很快地无辐射弛豫到激子基态｜犵〉，｜犵〉态上粒子

辐射跃迁到真空态｜狏〉时产生光致发光信号。同时，

在光场作用下，量子点中一部分粒子还将跃迁到浸

润层能级｜狑〉
［１７］，然后无辐射地弛豫到激子基态｜

犵〉；或者从浸润层直接回到真空态。

图１ 半导体量子点多能级结构图

Ｆｉｇ．１ Ｅｎｅｒｇｙｃｏｎｆｉｇｕｒａｔｉｏｎｏｆｍｕｌｔｉｌｅｖｅｌ

ｓｅｍｉｃｏｎｄｕｃｔｏｒｑｕａｎｔｕｍｄｏｔｓｙｓｔｅｍ

２．２　含浸润层跃迁的粒子数运动方程

在旋转波近似下，相互作用表象中系统的哈密

顿算符为

＾
Ｈ
（犻）
＝
１

２
［^σ

（犻）
犲狏 （狋）Ω犲狏（狋）ｅ

－ｉωＬ狋＋犎．犮．］ （１）

式中，第一项描述在光场ωＬ 作用下，激子激发态与

真空态之间的激子动力学过程，犎．犮．表示式中前面

各项的复共轭，上标（犻）表示相互作用表象，^σ
（犻）
犲狏 ＝^σ犲狏

ｅ－ｉωＬ狋，而σ^犲狏＝｜犲〉〈狏｜是Ｓｃｈｒｄｉｎｇｅｒ表象中偶极跃

迁算符，Ω犲狏≡（μ犲狏／）ε（狋）表示粒子在态｜犲〉～｜狏〉之

间跃迁的Ｒａｂｉ频率，μ犲狏为相应跃迁的跃迁传输偶

极矩；ε（狋）为电场振动的包络函数。系统主方程形

式如下

ｄ

ｄ狋
＾
ρ＝－

ｉ


［^犎

（犻），^ρ］－犔（^ρ） （２）

其中＾ρ为系统密度算符，犔（^ρ）为系统的耗散项
［２２］，

其表达式为

犔（^ρ）＝
１

２
［γ犲犵（^σ

（犻）
犲犲ρ＋ρσ^

（犻）
犲犲 －２^σ

（犻）
犵犲ρσ^

（犻）
犲犵 ）＋

γ犲狏（^σ
（犻）
犲犲ρ＋ρσ^

（犻）
犲犲 －２^σ

（犻）
狏犲ρσ^

（犻）
犲狏 ）＋

γ犵狏（^σ
（犻）
犵犵ρ＋ρσ^

（犻）
犵犵 －２^σ

（犻）
狏犵ρσ^

（犻）
犵狏）＋

γ狑犵（^σ
（犻）
狑狑ρ＋ρσ^

（犻）
狑狑 －２^σ

（犻）
犵狑ρσ^

（犻）
狑犵）＋

γ狑狏（^σ
（犻）
狑狑ρ＋ρσ^

（犻）
狑狑 －２^σ

（犻）
狏狑ρσ^

（犻）
狑狏）＋

γ狏狑 （^σ
（犻）
狏狏ρ＋ρσ^

（犻）
狏狏 －２^σ

（犻）
狑狏ρσ^

（犻）
狏狑）］， （３）

式中γ犻，犼（犻，犼＝犲，犵，狏，狑）表示从｜犻〉态到｜犼〉态的

弛豫速率。设激子激发态相对于ωＬ 的失谐量δ犲狏＝

ω犲狏－ωＬ 而ω犲狏＝ω犲－ω狏。定义粒子数赝矢量ρ＝

［ρ狏狏，ρ犲犲，ρ犵犵，ρ狑狑，～ρ狏犲，～ρ犲狏］，～ρ狏犲＝ρ狏犲ｅ
ｉδ犲狏狋，～ρ犲狏＝ρ犲狏

ｅ－ｉδ犲狏狋，ρ犻犻＝〈犻｜^ρ｜犻〉，表示｜犻〉态上的粒子数（犻，犼＝犲，

犵，狏，狑），ρ犻犼＝〈犻｜^ρ｜犼〉为 交叉 项 （犻，犼 ＝ 犲，

狏；犻≠犼）。由（１）（２）（３）式可以求得系统的粒子

数运动方程组矩阵形式

ｄ

ｄ狋
ρ（狋）＝犕

（ρ）（狋）ρ（狋）－Γ
（ρ）（狋）ρ（狋）， （４）

其中犕
（ρ）（狋）为驱动项矩阵，Γ

（ρ）（狋）为耗散项矩阵，

其表达式为

犕
（ρ）（狋）＝

ｉ

２

０ ０ ０ ０ Ω犲狏 －Ω犲狏

０ ０ ０ ０ －Ω犲狏 Ω犲狏

０ ０ ０ ０ ０ ０

０ ０ ０ ０ ０ ０

Ω犲狏 －Ω犲狏 ０ ０ ２δ犲狏 ０

－Ω犲狏 Ω犲狏 ０ ０ ０ －２δ

烄

烆

烌

烎犲狏

， （５）

２９３１
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Γ
（ρ）＝

γ狏狑 －γ犲狏 －γ犵狏 －γ狑狏 ０ ０

０ γ犲犵 ０ ０ ０ ０

０ －γ犲犵 γ犵狏 －γ狑犵 ０ ０

－γ狏狑 ０ ０ γ狑犵 ＋γ狑狏 ０ ０

０ ０ ０ ０
１

２
（γ犲犵 ＋γ犲狏＋γ狏狑） ０

０ ０ ０ ０ ０
１

２
（γ犲犵 ＋γ犲狏＋γ狏狑

烄

烆

烌

烎
）

． （６）

２．３　数值模拟与实验结果对比

可以用（４）式来分析浸润层泄漏及俄歇（Ａｕｇｅｒ）

俘获过程对拉比（Ｒａｂｉ）振荡退相干的影响。

在生长制备量子点时，通常会先生长一层浸润

层，量子点与浸润层相连，两者之间存在相互作用。

在光场作用下，量子点中粒子主要被激发到激子激

发态｜犲〉，但同时一部分粒子也可吸收两个甚至三个

光子从真空态被激发到浸润层，这个过程可认为是

粒子泄漏到浸润层，其泄漏速率由γ狏狑描述。同时，

浸润层中的粒子也可通过 Ａｕｇｅｒ等过程被激子基

态俘获而回到量子点系统中，其俘获速率由γ狑犵

描述。

考虑浸润层能级时，同时考虑粒子从量子点向

浸润层的泄漏以及从浸润层通过 Ａｕｇｅｒ俘获回到

量子点的过程，这一过程往往与浸润层粒子数相关，

浸润层粒子数越多，俘获效率越高，浸润层粒子数越

少，则俘获效率越低。设此俘获速率与浸润层粒子

数成正比，即具有γ狑犵＝犆ρ狑狑形式，其中犆为Ａｕｇｅｒ

俘获常数［１７］。由（４）式计算得到粒子数振荡随入射

脉冲面积θ［θ＝（μ／）∫
∞

－∞
ε（狋′）ｄ狋′］的变化如图２中

实线所示。显然理论计算与实验结果吻合较好。可

见，浸润层与量子点的相互作用中，粒子的运动是双

向的，一方面，在光场激发下，一部分粒子会泄漏到

浸润层，另一方面，浸润层中的粒子也会通过Ａｕｇｅｒ

等渠道回到量子点中，参与量子点中激子基态的退

相干过程。因此，粒子从量子点向浸润层的泄漏以

及从浸润层回到量子点的过程是非常重要的退相干

机制，而浸润层是导致量子点中退相干现象的重要

因素之一。

计算中取锁模激光器光场为ε（狋）＝（１／τ
１／２
ｐ ）·

ε０ｓｅｃｈ［１．７６（狋－狋０）／τｐ］，其 中ε０ 为 脉 冲 峰 值 振 幅，

狋０＝２０ｐｓ为脉冲中心，初始条件ρ犲犲＝ρ犵犵＝０，ρ狏狏＝１，取脉

冲宽度τｐ＝７．０ｐｓ，其他相关参量δ犲狏＝０，δ狑狏＝１．５ｐｓ
－１，

γ犲狏＝γ犵狏＝０．００５ｐｓ
－１，γ犲犵＝０．０４４４ｐｓ

－１，犆＝０．０２８ｐｓ
－１。

图２ 浸润层泄漏及俄歇俘获过程，理论计算得到

激子基态｜ｇ〉上的粒子数随入射脉冲面积的θ

变化的关系曲线（实线）与实验结果（圆点）的比较

Ｆｉｇ．２ Ｎｕｍｅｒｉｃａｌｓｉｍｕｌａｔｉｏｎｏｆρ犵犵ａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎ

ｏｆｉｎｐｕｔｐｕｌｓｅａｒｅａθｗｉｔｈＷＬｌｅａｋａｇｅａｎｄ

Ａｕｇｅｒｃａｐｔｕｒｅｐｒｏｃｅｓｓｅｓ，ｗｈｅｒｅｔｈｅｃｉｒｃｕｌａｒ

ｐｏｉｎｔｓａｒｅｔｈｅｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｄａｔａ

３　Ｒａｂｉ振荡退相干的等效纯失相模

型

对于实际的固态体系存在纯失相γｐｈ
［２３～２７］是一

个不引起激子态上粒子数的减少，不直接改变各态

上的能级寿命，仅破坏相干性的弹性散射过程。纯

失相的产生机制是由热振动引起的量子点能级的微

小随机涨落，因此可以通过降低温度的方法减小

γｐｈ
［２３～２７］。

３．１　含纯失相的简化能级结构模型

半导体量子点中的一部分粒子泄漏到浸润层又通

过俄歇俘获回到量子点激子基态，这部分粒子的跃迁

不改变各态上的能级寿命，与纯失相的情况相似，故可

以考虑用一个含纯失相的简化三能级模型来等效多能

级跃迁的退相干。图３为半导体量子点三能级系统的

能级示意图，其中｜犲〉，｜犵〉，｜狏〉分别代表系统的激子激

发态、激子基态和真空态，其对应的角频率为ω犲，ω犵，

ω狏。设激发脉冲角频率为ωＬ，则激子激发态与单光子

角频率的失谐量δ犲狏＝ω犲狏－ωＬ而ω犲狏＝ω犲－ω狏。
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图３ 半导体量子点三能级结构图

Ｆｉｇ．３ Ｅｎｅｒｇｙｃｏｎｆｉｇｕｒａｔｉｏｎｏｆｔｈｒｅｅｌｅｖｅｌ

ｓｅｍｉｃｏｎｄｕｃｔｏｒｑｕａｎｔｕｍｄｏｔｓｙｓｔｅｍ

　　量子点在激发场激发下，粒子由真空态｜狏〉被激

发到激子态｜犲〉，通过声子等过程很快地无辐射弛豫

到激子基态｜犵〉，｜犵〉态上粒子辐射跃迁到真空态

｜狏〉时产生光致发光信号。

３．２　含纯失相的简化粒子数运动方程

在旋转波近似下，相互作用表象中系统的哈密

顿算符为

＾
Ｈ
（犻）
＝
１

２
 σ^

（犻）
犲狏 （狋）Ω犲狏（狋）ｅ

－ｉωＬ狋＋犎．犮［ ］．， （７）

式中Ω犲狏≡（μ犲狏／）ε（狋）表示粒子在态｜犲〉～｜狏〉之间

跃迁的Ｒａｂｉ频率，μ犲狏为｜犲〉～｜狏〉之间的跃迁传输偶

极矩，^σ
（犻）
犲狏 ＝σ^犲狏ｅ

－ｉωＬ狋，而σ^犲狏＝｜犲〉〈狏｜是Ｓｃｈｒｄｉｎｇｅｒ

表象中偶极跃迁算符。系统主方程形式为

ｄ

ｄ狋
＾
ρ＝－

ｉ


［^Ｈ

（犻），^ρ］－犔（^ρ）， （８）

其中犔（^ρ）为系统的耗散项，其表达式为
［２８］

犔（^ρ）＝
１

２
［γ犲犵（^σ

（犻）
犲犲ρ＋ρσ^

（犻）
犲犲 －２^σ

（犻）
犵犲ρσ^

（犻）
犲犵 ）＋

γ犵狏（^σ
（犻）
犵犵ρ＋ρσ^

（犻）
犵犵 －２^σ

（犻）
狏犵ρσ^

（犻）
犵狏）＋

γ犲狏（^σ
（犻）
犲犲ρ＋ρσ^

（犻）
犲犲 －２^σ

（犻）
狏犲ρσ^

（犻）
犲狏 ）＋

γｐｈ（^σ
（犻）
犲犲ρ＋ρσ^

（犻）
犲犲 －２^σ

（犻）
犲犲ρσ^

（犻）
犲犲 ）］， （９）

式中γ犲狏，γ犲犵分别表示激子从｜犲〉态弛豫到｜狏〉态和

｜犲〉态弛豫到｜犵（态的弛豫速率。因为纯失相并

不直接 改 变各 态上 的 能 级 寿 命，所 以 矩 阵 元

ρ犻犻（犻＝犲，犵，狏）的表达式中并不出现γｐｈ项，它改变

的是密度矩阵中的非对角项ρ犻犼（犻≠犼）即只导致激

子态上相干性的损失而不导致粒子数的减少。

定义粒子数赝矢量ρ＝［ρ狏狏，ρ犲犲，ρ犵犵，～ρ狏犲，～ρ犲狏］，其

中 ～ρ狏犲＝ρ狏犲犲
犻δ犲狏狋，～ρ犲狏＝ρ犲狏ｅ

－ｉδ犲狏狋，根据（７），（８），（９）

式可以得到含纯失相的简化粒子数运动方程矩

阵形式为

ｄ

ｄ狋
ρ（狋）＝犕

（ρ）（狋）ρ（狋）－Γ
（ρ）（狋）ρ（狋）， （１０）

犕
（ρ）（狋）＝

ｉ

２

０ ０ ０ Ω犲狏 －Ω犲狏

０ ０ ０ ０ ０

０ ０ ０ －Ω犲狏 Ω犲狏

Ω犲狏 －Ω犲狏 ０ ２δ犲狏 ０

－Ω犲狏 Ω犲狏 ０ ０ －２δ

烄

烆

烌

烎犲狏

， （１１）

Γ
（ρ）＝

０ －γ犲狏 －γ犵狏 ０ ０

０ γ犲犵 ＋γ犲狏 ０ ０ ０

０ －γ犲犵 γ犵狏 ０ ０

０ ０ ０
１

２
（γ犲犵 ＋γ犲狏＋γｐｈ） ０

０ ０ ０ ０
１

２
（γ犲犵 ＋γ犲狏＋γｐｈ

烄

烆

烌

烎
）

． （１２）

３．３　简化模型的数值模拟与实验结果对比

考虑到Ｒａｂｉ振荡的振幅随激发光强增大而减

小，引入与强度相关的项犪犐（犐为激发光强的平均值，

犪为常数），令γｐｈ＝γｐｈ０＋犪犐，其中γｐｈ０即为由量子点本

身性质决定的内禀纯失相［１２，２３～２７］。基于γｐｈ＝γｐｈ０＋

犪犐这一等效模型，利用（１０）式，计算得到了半导体

量子点三能级系统激子基态｜犵〉上的粒子数随入射

脉冲面积θ变化的关系曲线，如图４所示。计算中

取：设 锁 模 激 光 器 光 场 为 ε（狋）＝ （１／τ
１／２
狆 ）·

ε０ｓｅｃｈ［１．７６（狋－狋０）／τｐ］，δ犲狏＝０，初始条件ρ犲犲＝ρ犵犵＝０，

ρ狏狏＝１；τｐ＝７．０ｐｓ，狋０＝５０ｐｓ，γ犲犵＝０．０３９ｐｓ
－１，γ犲狏＝

０．００３ｐｓ
－１，γ犵狏 ＝０．０５ ｐｓ

－１，γｐｈ ＝０．０００１＋

０．１８５７犐ｐｓ
－１。图中圆点引自 Ｗａｎｇ等的实验数

据［１２］，实线（γｐｈ强度相关犪≠０）和虚线（γｐｈ强度无
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关犪＝０）是理论模拟的结果。由图４可见，纯失相

γｐｈ强度相关时理论模拟的结果与报道的实验结果

符合的较好，而强度无关时粒子数振荡衰减过慢与

实验不相符，证明纯失相强度相关等效模型是合

理的。

图４ γｐｈ强度相关（实线）和强度无关（虚线）时，

理论计算得到的激子基态｜ｇ〉上的

粒子数随入射脉冲面积θ变化的关系

曲线和实验结果（圆点）的比较

Ｆｉｇ．４ Ｎｕｍｅｒｉｃａｌｓｉｍｕｌａｔｉｏｎｏｆρ犵犵ａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｉｎｐｕｔ

ｐｕｌｓｅａｒｅａｗｈｅｎγｐｈｉｓｉｎｔｅｎｓｉｔｙｄｅｐｅｎｄｅｎｔ

（ｓｏｌｉｄｌｉｎｅ）ａｎｄｉｎｄｅｐｅｎｄｅｎｔ（ｄａｓｈｅｄｌｉｎｅ）

４　讨　　论

由上可得，在γｐｈ中引入强度相关衰减因子犪犐

进行理论模拟，所得激子基态｜犵〉上粒子数振荡的

理论模拟结果与实验结果符合良好，与在浸润层影

响下得到的粒子数振荡特性非常相似。对于相对复

杂的浸润层等因素导致的退相干机制而言，简单的

量子点激子三能级体系中引入纯失相强度相关衰减

因子所得到的粒子数运动方程要简单得多，而两者

所引起的Ｒａｂｉ振荡衰减的特性是相同的。因此，对

于复杂的多能级跃迁的半导体量子点体系，可以用

纯失相强度相关衰减等效模型简化计算，进而获得

该体系的Ｒａｂｉ振荡退相干特性。

另外，对于多能级系统一般要采用多脉冲激发。

既有多能级又有多脉冲系统的动力学方程非常复

杂，若采用该等效模型就可将复杂的多能级简化成

三能级，并可进一步简化成二能级系统［１０］，进而利

用布洛赫（Ｂｌｏｃｈ）矢量和Ｂｌｏｃｈ球，这在量子计算语

言中有很重要的应用。

５　结　　论

通过多能级跃迁的粒子数运动方程，计算了浸

润层泄漏及俄歇俘获过程Ｒａｂｉ振荡。分析表明，粒

子向浸润层的泄漏并通过俄歇俘获重新回到量子点

是造成量子点Ｒａｂｉ振荡退相干的重要机制。在纯

失相中引入强度相关的等效模型，通过数值模拟结

果与已有的实验结果比较，证实了该等效模型的合

理性，说明当仅仅只考虑粒子数随入射场的变化时，

可以用简单的纯失相强度相关衰减模型来等效地分

析复杂的多能级跃迁的量子点体系的Ｒａｂｉ振荡衰

减特性。
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