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多层 InAs量子点的光致发光研究
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摘 　要 : 　采用 MBE设备生长了多层 InA s/GaA s量子点结构 ,测量了其变温光致发光谱和时

间分辨光致发光谱。结果表明多层量子点结构有利于减小发光峰的半高宽 ,并且可以提高发光峰

半高宽和发光寿命的温度稳定性。实验发现 ,加 InGaA s盖层后 ,量子点发光峰的半高宽进一步减

小 ,最小达到 23. 6 meV ,并且发光峰出现红移。原因可能在于 InGaA s盖层减小了 InA s岛所受的应

力 ,阻止了 In组分的偏析 ,提高了 InA s量子点尺寸分布的均匀性和质量 ,导致载流子在不同量子

点中的迁移效应减弱。
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Abstract:　Multilayer InA s/GaA s quantum dots structures were grown by molecular2beam ep itaxy

(MBE). The steady2state and time2resolved photolum inescence of the samp les were measured at various

temperatures. Results showed that multilayer structures could not only narrow the photolum inescence

FWHM ( full width at the half maximum) but enhance the stability of the photolum inescence lifetime and

FWHM. A s for the quantum dots with InGaA s cap layer, the photolum inescent spectra became narrower

( the narrowest FWHM was only 23. 6 meV ) and the photolum inescent wavelength became longer. The

possible reason for the above phenomena was that the InGaA s cap layer could both release the strains in

InA s islands and inhibit segregation of In components, resulting in the weaker m igration among different

quantum dots.
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1　引言

InA s/GaA s半导体量子点材料因其独特、优越

的光电性质和应用价值 ,近年来引起了人们的普遍

重视 [ 1～5 ]。理论计算表明 ,在量子点中 ,由于载流子

在三个方向的运动都受到限制 ,束缚在其中的电子

具有δ函数能态密度特性 ;在实验上 ,利用微区光致

发光 ( PL)谱测量到的单个量子点发光峰的半高宽

( FWHM )也只有 0. 1 meV左右 [ 5, 6 ]。但 InA s自组织

量子点的大小不均匀 ,其尺寸按一定的高斯线型分

布 ,而通常测量到的是大量量子点发光信号的叠加 ,

这就造成了量子点具有一个较宽的发光峰 ,其半高

宽一般都大于 40 meV
[ 7, 8 ]。光谱的半高宽直接反映

了量子点尺寸分布的非均匀性 ,因而实现量子点的

形状、尺寸、密度、空间有序性的可控生长 ,获得尺寸

分布均匀、发光谱线窄的量子点 ,成为量子点材料实

用化的关键。研究发现 ,多层生长的 InA s自组织量

子点上下层之间出现相互耦合与自对直作用 ,量子

点中的应力可以较充分地弛豫 ,从而可以提高量子
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点的质量和尺寸分布的均匀性 [ 9～12 ]。本文采用多

层生长方法制备了 InA s自组织量子点 ,通过变温光

谱测量与分析 ,研究了 InA s自组织量子点的光学特

性。

2　样品结构与制备

本研究采用 VG公司的 V80H MK IIMBE系统

生长了两组自组织 InA s量子点样品。半绝缘 GaA s

( 100)衬底经 580 ℃脱氧后 ,在 600 ℃下生长 500 nm

的 GaA s缓冲层 ,随后温度降至 510 ℃,生长 10 nm

的 GaA s层 ,接着生长有源层 ,最后再覆盖 10 nm的

GaA s层。两组样品的区别在于有源层的不同 :样品

A为 3个周期的 InA s/GaA s ( 2. 5 ML /50 nm ) ,而样

品 B 为 3 个周期的 In0. 2 Ga0. 8 A s/ InA s/GaA s ( 2. 5

ML /3 nm /50 nm ) ,其中每生长一层量子点 ,都有 5 s

的停顿。整个生长过程由高能电子衍射 (RHEED )

进行监测。

光致发光谱和瞬态光致发光谱使用 Edinburgh

公司的 FL920瞬态光荧光测试仪进行测试 ,探测器

为基于时间相关单光子计数技术的 Hamamatsu

R5509272 PMT;激发光源为 635 nm半导体脉冲激光

器 ;用 APD CSW 204闭环循环致冷系统控制样品温

度 ,温度测量范围为 10～300 K。

3　结果与讨论

图 1为两个样品在 10 K时的光致发光谱。通

过变激发光功率测量 (这里未示出 ) ,发现两个样品

的 PL峰值位置和线型随激发光功率增加都没有发

生变化 ,说明它们是不同尺寸量子点基态发光的叠

加 [ 8 ] ,而不是量子点的激发态发光 ,样品 B可由两

个高斯线型拟合。样品 A和 B的发光主峰值波长

分别为 1 155 nm (1. 073 6 eV )和 1 184 nm (1. 047 3

eV ) ,半高宽分别为 29. 1 meV和 27. 2 meV。这比通

常生长的单层量子点发光峰的半高宽 40 meV要小 ,

说明采用多层生长方法确实可以使量子点的大小趋

于一致 [ 5～8 ]。其原因在于多层生长时 ,下层 InA s量

子点应力场的分布会对紧接着生长的上一层产生影

响 ,使得上层量子点有规律地与下层对齐 ,整个系统

因此而成为更加紧密联系的耦合系统。且在多层生

长时 ,每生长一层都有停顿 ,上下层之间的应力可以

充分地弛豫 ,使量子点尺寸更加均匀。样品 B比样

品 A发光谱的半高宽更小、发光波长更长 ,这可能

是由于样品 B增加了 InGaA s缓冲层的结果 : InGaA s

的晶格常数更接近于 InA s,因此在 InA s量子点上生

长 InGaA s缓冲层 ,可以减小量子点中来自 GaA s盖

层的应力、阻止 In组分的偏析 ,从而可以影响其能

级位置、提高其尺寸均匀性 ,使发光谱线更窄 [ 7, 13 ]。

另外 ,样品 B在短波端出现发光强度较弱的 X峰 ,

它来源于少量所受应力较大的小量子点的基态发

光 ,由于 X峰强度很弱且与主发光峰分得较开 ,它

对主发光峰影响不大。

图 1　样品 A和样品 B在 10 K时的光致发光谱

两个样品的 PL谱具有不同的温度特性 ,分别

如图 2、3所示。对于样品 A,在 10～40 K、100～130

K两个温度区 ,发光强度具有随温度升高而增强的

反常现象 ,但在两个温度区中的增强机制不同 :对于

前一个温度区 ,若考虑到 InA s带边红移的影响 ,高

能端与低能端发光增强的速度并没有明显的差别。

这反映了在此过程中 ,通过浸润层迁移到量子点中

的载流子数目增加 [ 14 ]
;而对于后一个温度区 , PL谱

具有不对称的变化 ,即随温度增加低能端发光强度

增大的速度更大 ,这可能是因为在此温度区 ,量子点

内发生多声子弛豫过程 ,更多的载流子从势垒层弛

豫到量子点发光 ,载流子在不同尺寸和不同的能态

的量子点之间 ,从高能态到低能态迁移速率的增大

所导致的。从 40 K到 100 K发光强度逐渐降低 ,原

因在于高能态载流子的热发射数目增加 ,导致辐射

复合减少。另外 ,高能端的发光强度比低能端的发

光强度下降快是载流子从高能态向低能态的迁移所

致。当温度升高到 130 K以后 ,热发射过程开始起

作用 ,量子点的发光随温度升高逐渐变弱。与样品

A不同 ,样品 B的量子点发光强度随温度上升而单

调减小。这是由于加了 InGaA s盖层的 InA s量子点

的尺寸均匀性得到提高 ,而量子点的尺寸均匀性提

高会引起载流子在不同量子点间的迁移效应减弱 ,
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这也是导致 X峰与主峰分开的一个原因。

图 2　样品 A在不同温度下的 PL谱

图 3　样品 B在不同温度下的 PL谱

图 4为两个样品发光峰值能量随温度变化情

况 ,其中实线给出了 InA s体材料带隙随温度的变化

趋势。从图中可以看出 ,随着温度的升高 ,样品 B

发光峰值位置的红移与 InA s体材料带隙的红移基

本一致 (二者差值仅为 3 meV ) ,它主要反映了量子

点的本征特性 [ 15 ]。而在相同的温度区间内 ,样品 A

发光峰位红移与 InA s体材料带隙红移的差值为 10

meV,这说明载流子在不同量子点之间的迁移过程

对样品 A的发光有着重要的影响。

图 4　样品的发光峰值能量与温度的变化关系

图 5为两个样品的半高宽与温度的变化关系。

样品 A的发光峰首先变窄 ,当温度高于 220 K时 ,发

光峰又开始变宽 ,其可能机理在于 [ 16 ]
:由于量子点

载流子的运动在三个方向都受到限制 ,而量子点的

尺寸又比较小 ,因此局域在量子点上的激子波函数

扩展到量子点外的几率较大 ,与邻近量子点中的激

子波函数有一定的交叠。典型的量子点的底部平均

尺寸和相邻量子点间的距离都约在 20 nm左右 , 对

于这样的间距 ,相邻量子点之间激子波函数应有较

大的交叠。即使量子点之间的距离更大 ,它们的激

子波函数可以通过扩展在整个浸润层中的浸润层激

子波函数相互贯穿 ,量子点中的载流子可发生相互

扩散和转移。这种波函数的交叠和扩展 ,实际上增

加了参与发光的态密度 ,有助于载流子的弛豫过程 ,

也有助于解除声子瓶颈效应 ,使总的发光强度加强。

当温度升高时 ,载流子的热运动和电子声子相互作

用使不同量子点之间载流子相互转移的几率增加 ,

促使高能级的载流子向低能级转移 ,从而使得光谱

的线宽变窄。当温度进一步增加时 ,由于载流子的

热布居 ,光谱半宽随之增加 [ 17 ]。与样品 A不同 ,样

品 B的光谱半高宽随温度升高 (小于 50 K)先稍有

增大 [ 16 ]
,再逐渐减小 ,最小只有 23. 6 meV ,其在整

个测量温区内的变化只有约 4 meV。总体来说 ,两

个样品的半高宽都较小 ,并且随着温度的升高变化

都不大 ,这进一步验证了多层生长可以使量子点的

尺寸均匀性得到改善。与样品 A相比 ,样品 B的尺

寸均匀性得到进一步改善 ,载流子在不同量子点中

的迁移效应不明显 [ 18 ]。

图 5　两个样品 PL谱的半高宽与温度的变化关系

两个样品的光致发光时间分辨谱表明 (这里未

示出 ) ,在不同的延迟时间内 ,发光峰的峰值位置没

有移动 ,并且发光峰的高能端与低能端具有相似的

衰减趋势 ,这说明没有出现能带填充效应和激发态

发光 ,两个量子点样品具有相同的发光衰退机理。
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通过对样品 A及样品 B的时间分辨谱进行拟

合 ,发现两个样品的发光均符合单指数衰减规律。

图 6为样品在 PL发光峰值处的发光寿命随温度的

变化关系。从图中可以看出 ,从 10 K到 180 K左

右 ,两个样品的发光寿命均随着温度的升高而增大。

影响量子点发光寿命变化的因素主要可以分为两

种 :载流子产生和载流子复合 ,其中载流子从外界迁

移到量子点中使量子点的发光寿命增大 ;而热发射、

非辐射复合等过程使其寿命变短。理论上 ,量子点

的辐射复合寿命不随温度变化 ,寿命变短主要由于

热发射引起的 ,而热发射与热激活能有关。因此对

于这两个样品 ,直到 180 K左右热发射才起主要作

用 ,这说明多层生长的量子点构成了一个联系紧密

耦合系统 ,在这种系统中 ,应力得到充分弛豫 ,缺陷

位错都很少 ,受热发射的影响较小。从图中还可以

看出 ,样品 B的发光寿命比样品 A的小 ,并且随温

度变化也很小。由于温度高于 210 K,时间分辨谱

测量系统的分辨率不足以测量到样品 B的发光寿

命 ,但我们估计 ,其发光寿命随温度升高的变化应该

不大 [ 19 ] ,这说明 InGaA s盖层的引入一方面加快了

载流子从 GaA s势垒到量子点中的弛豫过程 ,另一

方面提高了量子点尺寸的均匀性 ,使载流子在不同

量子点之间的迁移效应减弱 ,结果使样品的发光具

有更好的温度稳定性 (参见图 3～5)。

图 6　不同温度下样品的发光寿命

4　结论

我们用 MBE方法生长了两组高质量的多层

InA s量子点样品 A和 B ,通过研究其变温光致发光

特性 ,发现多层生长的方法可以减小量子点材料发

光峰的半高宽 ,提高其温度稳定性。实验证实 ,具有

InGaA s盖层的多层生长量子点具有更长的发光波

长和更窄的发光谱线 ,这可能是由于载流子在不同

量子点间的迁移效应减弱导致的。以上结果将有助

于进一步研究如何获得可应用于光电通信的高质量

长波长发光的 InA s量子点材料 [ 20 ]。
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4　结论

本文采用几何光学方法 ,通过理论分析和数值

模拟 ,研究了在半导体激光列阵和光纤列阵耦合的

基础上 ,如何借助于一个简单的微透镜和一根球形

端面光纤同时获得高功率和高亮度的激光输出。结

果表明 ,选择一个具有合适参数的微透镜 ,通过精确

控制微透镜和光纤束之间的距离以及球形端面光纤

和微透镜之间的距离 ,就可以将直径为 1. 3 mm的

光束转换为直径为 400μm的光束 ,功率损失只有不

到 10% ,亮度则提高了近 9倍。相对于德国雷蒙公

司采用的光束整形耦合技术 ,这种耦合技术同样具

有较高耦合效率 ,但实现起来相对简单 ,组装调试也

更方便。目前 ,我们正在进行相关的实验测试工作 ,

并试图将其组装成一个整体模块。
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