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电子自旋弛豫时间测量中电子自旋

扩散的影响

余华梁１，陈曦
!
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（２福建师范大学 物理系，福州３５００００）

摘　要：在光注入电子自旋包的不同位置进行时间分辨的泵浦探测实验时，发现电子自旋信息的

退化率不同．揭示了电子自旋扩散对准确测量电子自旋弛豫时间的影响，获得了自旋输运动力学方

程的解．对该解进行研究发现，电子自旋扩散对电子自旋弛豫时间测量值的影响可以归结为两个含

时间的因子，其中一个因子与泵浦光斑中心和探测光斑中心的距离有关，另一个因子与泵浦光斑尺

寸有关．提出了自旋弛豫时间测量实验中消除扩散影响的条件：１）泵浦光斑和探测光斑中心重叠；

２）泵浦光斑尺寸足够大．结果表明，泵浦光斑尺寸越大，探测光斑中心越接近于泵浦光斑的中心，则

扩散对自旋弛豫时间测量值所造成的影响就越小．
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中图分类号：Ｏ４７３　　　文献标识码：Ａ　　　 文章编号：１００４４２１３（２０１３）０９１０８３４

犛狋狌犱狔狅犳狋犺犲犐狀犳犾狌犲狀犮犲狅犳犈犾犲犮狋狉狅狀犛狆犻狀犇犻犳犳狌狊犻狅狀狅狀犕犲犪狊狌狉犲犿犲狀狋

狅犳犛狆犻狀犚犲犾犪狓犪狋犻狅狀犜犻犿犲

ＹＵＨｕａｌｉａｎｇ
１，ＣＨＥＮＸｉｙａｏ

２

（１犇犲狆犪狉狋犿犲狀狋狅犳犘犺狔狊犻犮狊犪狀犱犈犾犲犮狋狉狅狀犻犮犐狀犳狅狉犿犪狋犻狅狀犈狀犵犻狀犲犲狉犻狀犵，犕犻狀犼犻犪狀犵犝狀犻狏犲狉狊犻狋狔，犉狌狕犺狅狌３５０１０８，犆犺犻狀犪）

（２犇犲狆犪狉狋犿犲狀狋狅犳犘犺狔狊犻犮狊，犉狌犼犻犪狀犜犲犪犮犺犲狉犝狀犻狏犲狉狊犻狋狔，犉狌狕犺狅狌３５０１０８，犆犺犻狀犪）

犃犫狊狋狉犪犮狋：Ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｄｅｃａｙｒａｔｅｓａｒｅｏｂｓｅｒｖｅｄｂｙｔｉｍｅｒｅｓｏｌｖｅｄｐｕｍｐｐｒｏｂｅｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙａｔ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｌｏｃａｔｉｏｎａｔｔｈｅｉｎｊｅｃｔｅｄｅｌｅｃｔｒｏｎｓｐｉｎｐａｃｋｅｔ，ｗｈｉｃｈｉｎｄｉｃａｔｅｔｈａｔｓｐｉｎｄｉｆｆｕｓｉｏｎｅｘｅｒｔ

ｉｎｆｌｕｅｎｃｅｏｎｔｈｅｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｏｆｔｈｅｔｉｍｅｃｏｎｓｔａｎｔｏｆｅｌｅｃｔｒｏｎｓｐｉｎｒｅｌａｘａｔｉｏｎ．Ｔｈｅｋｉｎｅｔｉｃ

ｅｑｕａｔｉｏｎｏｆｓｐｉｎｔｒａｎｓｐｏｒｔｉｓｓｏｌｖｅｄ．Ｔｈｅｓｏｌｕｔｉｏｎｓｈｏｗｓｔｈａｔｓｐｉｎｄｉｆｆｕｓｉｏｎｉｎｆｌｕｅｎｃｅｅｌｅｃｔｒｏｎｓｐｉｎ

ｒｅｌａｘａｔｉｏｎｔｉｍｅｂｙｔｗｏｆａｃｔｏｒｓｗｉｔｈ．Ｏｎｅｆａｃｔｏｒｒｅｌａｔｅｓｔｏｔｈｅｄｉｓｔａｎｃｅｂｅｔｗｅｅｎｔｈｅｃｅｎｔｅｒｏｆ

ｐｕｍｐｓｐｏｔａｎｄｔｈｅｃｅｎｔｅｒｏｆｐｒｏｂｉｎｇｓｐｏｔ，ｔｈｅｏｔｈｅｒｒｅｌａｔｅｓｔｏｐｕｍｐｓｐｏｔｓｉｚｅ．Ｔｗｏｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ

ｕｎｄｅｒｗｈｉｃｈｏｎｅｍａｙｎｅｇｌｅｃｔｔｈｅｉｎｆｌｕｅｎｃｅｏｆｄｉｆｆｕｓｉｏｎａｒｅｐｒｏｐｏｓｅｄ：１）ｔｈｅｃｅｎｔｅｒｏｆｐｕｍｐｓｐｏｔ

ａｎｄｔｈｅｃｅｎｔｅｒｏｆｐｒｏｂｉｎｇｓｐｏｔｏｖｅｒｌａｐ；２）ｐｕｍｐｓｐｏｔｓｉｚｅｉｓｌａｒｇｅｅｎｏｕｇｈ．Ｒｅｓｕｌｔｓｓｈｏｗｔｈａｔｔｈｅ

ｍｏｒｅｔｈｅｃｅｎｔｅｒｏｆｐｕｍｐｓｐｏｔｃｌｏｓｅｔｏｔｈｅｃｅｎｔｅｒｏｆｐｒｏｂｉｎｇｓｐｏｔａｎｄｔｈｅｌａｒｇｅｒｐｕｍｐｓｐｏｔｓｉｚｅｉｓ，

ｔｈｅｌｅｓｓｓｐｉｎｄｉｆｆｕｓｉｏｎｉｎｆｌｕｅｎｃｅｔｈｅｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｏｆｅｌｅｃｔｒｏｎｓｐｉｎｒｅｌａｘａｔｉｏｎｔｉｍｅ．

犓犲狔狑狅狉犱狊：Ｐｕｍｐｐｒｏｂｅｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ；Ｓｐｉｎｄｉｆｆｕｓｉｏｎｏｆｔｈｅｅｌｅｃｔｒｏｎ；Ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｏｆｅｌｅｃｔｒｏｎ

ｓｐｉｎｒｅｌａｘａｔｉｏｎｔｉｍｅ；Ｄｅｓｉｇｎｏｆｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔｓｔｏｍｅａｓｕｒｅｔｈｅｅｌｅｃｔｒｏｎｓｐｉｎｒｅｌａｘａｔｉｏｎｔｉｍｅ

０　引言

足够长的自旋弛豫时间和足够长的自旋扩散长

度是未来半导体自旋电子学应用器件实现的两个必

要条件，二者共同决定了电子自旋信息能否可靠地

在整个器件中传输［１］．大量研究结果表明，常温下电

子自旋弛豫时间的典型值达到百皮秒以上，由此得

到自旋扩散长度的典型值是微米量级［２４］．成熟的微
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纳电子学工艺将很有可能应用于制造半导体电子自

旋器件的生产中［５］．显然，自旋寿命越长则越有利于

制造更可靠的自旋电子学器件．这种情况使人们格

外关注各种半导体材料的电子自旋弛豫时间，同时

也对电子自旋弛豫时间的测定手段提出更高的要

求．在各种测量半导体电子自旋弛豫时间的光学方

法中，泵浦＿探测技术的应用最为广泛［６７］．基本的泵

浦＿探测光路由泵浦光路和脉冲相对延迟量可调的

探测光路构成．泵浦光束和探测光束汇聚于样品上

的同一位置．泵浦光脉冲作用于半导体样品后，引起

样品上电子自旋布居的变化，样品对探测脉冲的饱

和吸收情况将受到电子自旋布居的影响，导致其透

射光强发生变化，最后红外探测器和锁相放大器将

探测光透射光强的变化量从背景中提取出来，从而

获得电子自旋退布居的信息［８１０］．实际上影响探测

光透射光光强变化率的因素应当包括三个：电子和

空穴复合、电子自旋弛豫和自旋扩散，然而人们常常

忽略自旋扩散的影响．这种不计扩散影响的常用方

法在实验数据处理上应用起来比较方便，然而实验

事实表明，忽略扩散的影响有时可能给弛豫时间的

测量带来较大的测量误差．本文通过实验和理论分

析来探讨自旋扩散对自旋弛豫时间测量值的影响，

以及消除这一影响的条件，对自旋弛豫时间测量的

实验光路设计具有参考意义．

１　实验

为了研究扩散对电子自旋弛豫时间测量的影

响，采用时空分辨泵浦探测实验光路
［１１］．在这个光

路上，飞秒激光束被分为泵浦光束和探测光束，经过

各自的聚焦透镜分别在样品上形成约８μｍ 的光

斑；泵浦光路上设置了两个延迟线，其中运动方向与

光线平行的延迟线用来改变泵浦脉冲和探测脉冲的

延迟时间，而运动方向和光线垂直的延迟线用来改

变两个光斑的距离；探测光斑的位置保持不变．利用

这个光路，既可以作时间分辨的扫描，又可以作空间

分辨的扫描．实验在常温下进行．所采用的钛宝石飞

秒激光器脉冲宽度为２００ｆｓ，重复率为９０ＭＨｚ．所

采用的样品是ＧａＡｓ／ＡｌＧａＡｓ多量子阱，由１１个周

期的本征ＧａＡｓ（６ｎｍ）和ＡｌＧａＡｓ（１０ｎｍ）组成．选

择激光的中心波长约为８３０ｎｍ．对于５ｍＷ泵浦功

率，当探测脉冲相对于泵浦脉冲延迟时间为１０ｐｓ

时，将空间分辨的扫描所得到的同向圆偏振探测光

的透射信号减去反向圆偏探测光的透射信号，得到

了两个自旋取向的电子的浓度差犖＋ －犖－的空间

分布，如图１．曲线的峰值对应的横坐标（１２．５μｍ）

表示两个光斑重叠位置，也是探测光斑所在的位置．

由图１可见，在０μｍ至２５μｍ的范围内，泵浦光斑

激发的非平衡电子存在自旋极化，在这一范围内作

时间分辨的扫描都能够得到泵浦＿探测的饱和吸收

光谱．

图１　延迟时间为１０ｐｓ时空间分辨饱和吸收光谱

Ｆｉｇ．１　ｓｐａｃｅｒｅｓｏｌｖｅｄｐｕｍｐｐｒｏｂｅｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙａｔ狋＝１０ｐｓ

利用空间分辨扫描的功能，依次选定探测光斑

中心与注入电子自旋波包中心的距离为０μｍ 和

４μｍ，然后分别作时间分辨的扫描，得到两条犖＋－

犖－随时间退化的曲线，如图２．单指数拟合实验曲

线，求得曲线的退化率，分别为κ１ ＝１／３７ｆｓ、κ２ ＝

１／４０．５ｐｓ．若假定犖＋－犖－随时间衰减仅由电子和

空穴复合以及电子自旋弛豫造成，则退化率可表为

κ＝２／τｓ＋１／τｒ，其中τｒ 为非平衡载流子的复合时

间，τｓ为电子自旋弛豫时间．代入复合时间测量值

τｒ＝４００ｐｓ
［１２］，则可以算得自旋弛豫时间常量的测

量值分别为τｓ
１
＝８１．５ｐｓ、τｓ

２
＝９０．１ｐｓ．以上结果表

明此，探测光斑相对泵浦光斑中心的位置变化，对电

子自旋弛豫时间测量是有显著的影响的，因此，若要

精确测量电子自旋弛豫时间，必需深入研究这一现

象背后的原因．影响犖＋－犖－随时间衰减速率的可

能因素，除了电子和空穴复合以及电子自旋弛豫外，

自旋扩散、浓度差别也可能对犖＋－犖－随时间衰减

的速率产生重要的影响．为了分析电子浓度的影响，

注意两个位置浓度的大小关系：探测光斑距离泵浦

光斑越远，则探测点的电子浓度越低．按 ＤＰ机

制［１３１４］，电子浓度越大，则电子自旋弛豫时间越长，

所以仅考虑浓度的影响，则两光斑距离越远，τｓ的测

量值应当越小，与本实验的结果在变化趋势上正相

反．因此可以认为引起自旋弛豫时间测量值不同的

主要原因不是浓度差别，而是扩散的快慢不同．在泵

浦光注入的自旋高斯形波包上，不同位置对应的

犖＋－犖－的值和斜率不同，扩散的速率也就不同，

从而导致犖＋－犖－衰减的时间常量不同．

４８０１
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图２　时间分辨饱和吸收光谱．空心圆和空心三角形数据点

分别对应于光斑中心距离０μｍ和４μｍ

Ｆｉｇ．２　Ｔｉｍｅｒｅｓｏｌｖｅｄｐｕｍｐｐｒｏｂｅｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ．Ｏｐｅｎｄｏｔｓ

ａｎｄｏｐｅｎｔｒｉａｎｇｌｅｓａｒｅｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇｔｏΔ狓＝０μｍ

ａｎｄΔ狓＝４μｍｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ

２　理论分析

飞秒光脉冲注入的自旋极化电子的输运和弛豫

过程可以用连续性方程来描述，即

（犖＋－犖－）

狋
＝犇ｓ


２（犖＋－犖－）

狓
２ －

　
２（犖＋－犖－）

τｓ
－
犖＋－犖－

τｒ
（１）

式中犖＋和犖－代表自旋向上和自旋向下非平衡载

流子的浓度，犇ｓ为自旋扩散系数，狋代表泵浦脉冲

和探测脉冲的时间差，ｘ为探测光斑与注入电子自

旋波包中心的距离．它的解可表为

犖＋－犖－＝（犖＋－犖－）０
１

４π犇ｓ（狋＋狋０槡 ）
·

　ｅｘｐ －
狓２

４犇ｓ（狋＋狋０［ ］）ｅｘｐ －
２

τｓ
＋
１

τ（ ）
ｒ

［ ］狋 （２）

式中，（犖＋－犖－）０ 为０时刻犖＋－犖－的值，狋０ 决定

了光注入电子自旋波包的初始宽度（ω０＝ ８犇ｓ狋槡 ０）．

二能级系统的吸收系数和透射光强可表为［１５］

α（狋，犖）＝
α０

１＋犖／犖ｓ
≈α０ １－

犖
犖（ ）
ｓ

（３）

犐±＝犐０ｅ
－α±犔≈犐０ｅ

－α０犔（１＋α０犔
犖±

犖ｓ
０＝

　犐犜
０
１＋α０犔

犖±

犖（ ）
ｓ

（４）

犐＋－犐－＝犐犜
０
α０犔

犖＋－犖－

犖ｓ
（５）

式中犐犜
０
＝犐０ｅｘｐ（－α０犔）．则σ＋与σ－探测光透射样

品后，透射光强的变化率之差为

犐＋－犐犜
０

犐犜
０

－
犐－－犐犜

０

犐犜
０

＝α０犔
犖＋－犖－

犖ｓ
＝

　
α０犔

犖ｓ

（犖＋－犖－）０

４π犇ｓ（狋＋狋０槡 ）
ｅｘｐ －

狓２

４犇ｓ（狋＋狋０［ ］）·

　ｅｘｐ －
２

τｓ
＋
１

τ（ ）
ｒ

［ ］狋 （６）

式（６）就是 犖＋ －犖－随时间退化规律的一般表达

式．式 中 除 包 含 ｅｘｐ －
２

τｓ
＋
１

τ（ ）
ｒ

［ ］狋 因 子 外，

ｅｘｐ －
狓２

４犇ｓ（狋＋狋０［ ］）和
１

４π犇ｓ（狋＋狋０槡 ）
都是含时间狋

的因子，它们又都含有犇ｓ，说明了它们都来源于电

子自旋扩散，前者减慢了犖＋ －犖－随时间退化，而

后者加速犖＋－犖－随时间退化．前者和探测光斑中

心与注入电子自旋波包中心的距离狓有关，狓越大

则这 一 项 的 作 用 就 越 显 著．当 狓 ＝ ０ 时，

ｅｘｐ －
狓２

４犇ｓ（狋＋狋０［ ］）＝１为不随时间变化的常量，则
它对犖＋－犖－退化率无影响．这表明可以通过调整

泵浦光斑与探测光斑中心位置，使之中心相互重合，

当探测光斑远小于泵浦光斑时，ｅｘｐ －
狓２

４犇ｓ（狋＋狋０［ ］）
对犖＋－犖－的退化率没有影响．

那么，什么条件下可以消除 １

４π犇ｓ（狋＋狋０槡 ）
因子

的作用呢？为此假定将此因子对自旋弛豫时间测量

值所引起的偏差控制在范围内，则令

ｅｘｐ －
２

τｓ
＋
１

τ（ ）
ｒ
τ［ ］ｓ ＝ ４π犇ｓ狋槡 ０

４π犇ｓ（０．００τｓ＋狋０槡 ）
·

　ｅｘｐ －
２

τｓ
＋
１

τ（ ）
ｒ

×０．９９τ［ ］ｓ （７）

由此可解出狋０．设样品τｒ＝４００ｐｓ、τｓ＝８０ｐｓ
［１２］、

犇ｓ＝１２７ｃｍ
２／ｓ

［１６］，则可算得τ０＝１７９４ｐｓ，自旋波包

的初始宽度（即泵浦光斑宽度）ω０＝１２μｍ．这说明

了，对于该样品欲将此因子对自旋弛豫时间测量值

的影响控制在小于１％的范围，泵浦光斑的最小宽

度必需大于１２μｍ．对于一般的样品，只要知道τｒ、

τｓ和犇ｓ，便可由式（７）算出泵浦光斑的最小宽度ω０．

只要泵浦光斑宽度大于ω０，则此因子对自旋弛豫时

间测量值引起的偏差将小于１％．

３　结论

基于在不同的探测光斑位置所作的时间分辨的

泵浦探测光谱，结合理论分析，研究了电子自旋退

极化的动力学过程，得到了由扩散产生的影响电子

自旋退布居速率的两个因子，提出了自旋弛豫时间

测量实验中消除扩散因素影响的条件：１）通过调节

实验光路确保泵浦光斑和探测光斑中心重叠；２）泵

浦光斑尺寸足够大．简而言之，泵浦光斑尺寸越大，

探测光斑中心越接近于泵浦光斑的中心，则扩散对

自旋弛豫时间测量值所造成的影响就越小．这些结
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果对合理设计实验光路，精确测量电子自旋弛豫时

间具有参考价值．
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