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摘要　采用变温及时间分辨光致发光测量手段，研究了分子束外延（ＭＢＥ）设备生长的具有不同盖帽层的ＩｎＡｓ量

子点样品。发现Ｉｎ狓Ｇａ１－狓Ａｓ盖帽层可以减小ＩｎＡｓ量子点所受的应力、降低位错及缺陷的产生，使发光峰强度增

大。但狓值过大（狓≥０．３）将导致材料质量降低，产生多峰结构。随着温度升高，载流子在ＧａＡｓ势垒层和量子点

之间迁移，而介面势垒阻碍载流子的迁移。研究了ＩｎＡｓ量子点的时间分辨谱，发现了覆盖低Ｉｎ组分ＩｎＧａＡｓ层及

ＡｌＡｓ层的量子点发光衰退谱符合双指数衰退规律，分析了不同量子点的发光具有不同衰退规律的原因。

关键词　薄膜；应力缓冲层；时间分辨光致发光谱；ＩｎＡｓ量子点

中图分类号　Ｏ４７２
＋．３　　　文献标识码　Ａ　　　犱狅犻：１０．３７８８／犃犗犛２００９２９狊１．０１５６

犘犺狅狋狅犾狌犿犻狀犲狊犮犲狀犮犲犆犺犪狉犪犮狋犲狉犻狊狋犻犮狊狅犳犛犲犾犳犃狊狊犲犿犫犾犲犱

犐狀犃狊犙狌犪狀狋狌犿犇狅狋狊犆犪狆狆犲犱狑犻狋犺犇犻犳犳犲狉犲狀狋犛狋狉犪犻狀犚犲犱狌犮犻狀犵犔犪狔犲狉

犢犪狅犑犻犪狀犿犻狀犵
１
　犓狅狀犵犔犻狀犵犿犻狀

１
　犜狌犎狌犪

１
　犠狌犣犺犲狀犵狔狌狀

２

１犇犲狆犪狉狋犿犲狀狋狅犳犘犺狔狊犻犮狊，犣犺犲犼犻犪狀犵犗犮犲犪狀犝狀犻狏犲狉狊犻狋狔，犣犺狅狌狊犺犪狀，犣犺犲犼犻犪狀犵３１６０００，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，犡犻犪犿犲狀犝狀犻狏犲狉狊犻狋狔，犡犻犪犿犲狀，犉狌犼犻犪狀３６１００５，
（ ）

犆犺犻狀犪

犃犫狊狋狉犪犮狋　犛犲犾犳犪狊狊犲犿犫犾犲犱犐狀犃狊狇狌犪狀狋狌犿犱狅狋狊（犙犇狊）狅狏犲狉犵狉狅狑狀犫狔犱犻犳犳犲狉犲狀狋狊狋狉犪犻狀狉犲犱狌犮犻狀犵犾犪狔犲狉犺犪狏犲犫犲犲狀狆狉犲狆犪狉犲犱

狅狀犌犪犃狊狊狌犫狊狋狉犪狋犲犫狔犿狅犾犲犮狌犾犪狉犫犲犪犿犲狆犻狋犪狓狔 （犕犅犈）．犘犺狅狋狅犾狌犿犻狀犲狊犮犲狀犮犲 （犘犔）犿犲犪狊狌狉犲犿犲狀狋狊狊犺狅狑狊狋犺犪狋犘犔

犻狀狋犲狀狊犻狋狔犻狊犲狀犺犪狀犮犲犱犫狔犐狀狓犌犪１－狓犃狊犮犪狆犾犪狔犲狉，狑犺犻犮犺犿犪狔犫犲犪狋狋狉犻犫狌狋犲犱犫狔狉犲犱狌犮犻狀犵狊狋狉犪犻狀犪狀犱犱犲犳犲犮狋犪犿狅狀犵狋犺犲

犙犇狊．犎狅狑犲狏犲狉，狋犺犲犾犪狉犵犲狉狓（狓≥０．３）犿犪狔狉犲狊狌犾狋犻狀犪犾狅狑犲狉犿犪狋犲狉犻犪犾狇狌犪犾犻狋狔狅犳犲狓犮犲狊狊犻狏犲狉犲犾犪狓犪狋犻狅狀犪狀犱犵犲狀犲狉犪狋犻狀犵

犪狀犻狀狋犲狉犳犪犮犲狆狅狋犲狀狋犻犪犾犫犪狉狉犻犲狉狀犲犪狉犙犇狊．犐狋犺犪狊犫犲犲狀犳狅狌狀犱狋犺犪狋狋犺犲犮犪狉狉犻犲狉狊犿犪狔犿犻犵狉犪狋犲犫犲狋狑犲犲狀犌犪犃狊犫犪狉狉犻犲狉犪狀犱

犐狀犃狊犙犇狊，狑犺犻犾犲狋犺犲犻狀狋犲狉犳犪犮犲狆狅狋犲狀狋犻犪犾犫犪狉狉犻犲狉狉犲狋犪狉犱狊狋犺犲犿犻犵狉犪狋犻狅狀．犐狋犺犪狊犫犲犲狀犳狅狌狀犱狋犺犪狋狋犺犲犘犔犱犲犮犪狔狊狆犲犮狋狉犪狅犳

犐狀犃狊犙犇狊狑犻狋犺犪犾狅狑犐狀犮狅犿狆狅狀犲狀狋犐狀犌犪犃狊狅狉犃犾犃狊犮犪狔犾犪狔犲狉犳狅犾犾狅狑狋犺犲狊犲犮狅狀犱犲狓狆狅狀犲狀狋犻犪犾犱犲犮犪狔狆狉狅犮犲狊狊．犜犻犿犲

狉犲狊狅犾狏犲犱犘犔犿犲犪狊狌狉犲犿犲狀狋狊狑犲狉犲犪犾狊狅狌狊犲犱狋狅犪狀犪犾狔狕犲狋犺犲狊狆犲犮犻犪犾犘犔犱犲犮犪狔狅犳犐狀犃狊犙犇狊狑犻狋犺犱犻犳犳犲狉犲狀狋狊狋狉犪犻狀狉犲犱狌犮犻狀犵

犾犪狔犲狉．

犓犲狔狑狅狉犱狊　狋犺犻狀犳犻犾犿狊；狊狋犪犻狀狉犲犱狌犮犻狀犵犾犪狔犲狉；狋犻犿犲狉犲狊狅犾狏犲犱狆犺狅狋狅犾狌犿犻狀犲狊犮犲狀犮犲狊狆犲犮狋狉犪；犐狀犃狊狇狌犪狀狋狌犿犱狅狋狊

　　基金项目：浙江省舟山市科技局项目（０６１１０）和浙江省教育厅科研项目（Ｙ２００８０４７３５）资助课题。

　　作者简介：姚建明（１９６０—），男，硕士，副教授，主要从事光电技术理论与应用方面的研究。Ｅｍａｉｌ：ｈｙｔｗ００１＠ｙａｈｏｏ．ｃｏｍ．ｃｎ

　　通信联系人。Ｅｍａｉｌ：ｋｏｎｇｌｍ０５９２＠ｙａｈｏｏ．ｃｏｍ

１　引　　言

近年来，由于量子点结构具有许多新颖的物理

现象以及潜在而诱人的器件应用前景，引起了人们

极大兴趣［１～４］。然而要实现理论预言的水平，自组

装量子点（ＳＡＱＤ）仍然面临着诸多挑战。对于激光

器来说，为避免热布局效应，降低阈值，其基态和第

一激发态的能级间距至少大于 犓Ｂ犜（室温约为

２６ｍｅＶ），并且谱线半峰全宽（ＦＷＨＭ）要小。这就

要求量子点的尺度必须在一定范围内，并且形状、尺

寸分布要均匀。为此人们已经采取多种方法制备量

子点［５～１３］。发现在ＩｎＡｓ量子点层和ＧａＡｓ盖层之

间加ＩｎＧａＡｓ或 ＡｌＡｓ缓冲层可以获得发光波长较

长的高发光效率材料，并且这种方法可以减小量子

点发光的半峰全宽。其具体机制可能是，在ＩｎＡｓ量

子点上覆盖一层ＩｎＧａＡｓ或ＡｌＡｓ作为盖帽层，可以

使量子点所承受的应变有所减小，量子点的尺寸有

所增大，可以有效抑制Ｉｎ的偏析
［５，７］，同时ＩｎＡｌＡｓ

可以增强载流子的量子限制，提高发光效率，不过对

这种结构的瞬态光学特性研究不多。本文制备了具

有不同盖帽层的ＩｎＡｓ量子点样品，通过变温及时间

分辨ＰＬ谱测量，研究了ＩｎＡｓ自组装量子点的动态

发光特性。
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２　样品结构与制备

量子点生长所用设备为ＶＧ公司的Ｖ８０ＨＭＫⅡ

分子束外延（ＭＢＥ）系统。半绝缘 ＧａＡｓ（１００）衬底

经５８０℃脱氧后，在６００℃生长５００ｎｍ的 ＧａＡｓ缓

冲层，随后温度降至５１０℃，生长２０ｎｍ的ＧａＡｓ，接

着生长２个原子单层（ＭＬ）的ＩｎＡｓ层，再生长盖帽

层，最后生长 ＧａＡｓ层。样品的区别在于盖帽层不

同：样品 Ａ为１０ｎｍＩｎ０．１Ｇａ０．９Ａｓ，样品Ｂ为１０ｎｍ

Ｉｎ０．３Ｇａ０．７Ａｓ层，样品Ｃ为３ｎｍＡｌＡｓ层。从高能电

子衍射（ＲＨＥＥＤ）的结果来看，这三个量子点的的生

长状况良好。

光致发光谱的温度测量范围为１０～３００Ｋ，光

谱测量系统由ＡＰＤ公司的ＣＳＷ２０４闭环循环制冷

系统、波长为６３５ｎｍ半导体激光器和Ｅｄｉｎｂｕｒｇｈ公

司的ＦＬ９２０荧光寿命光谱仪组成。样品装在低温

制冷端上，通过变温控制器控制样品的温度。激发

光由半导体激光器提供，光致发光稳态信号和瞬态

信号用 ＨａｍａｍａｔｓｕＲ５５０９７２ＮＩＲＰＭＴ及采用时

间相关单光子计数技术（ＴＣＳＰＣ）测量。

３　实验结果与分析

对样品分别进行了低温光致发光、变温光致发

光和时间分辨谱的测量。在ＩｎＡｓ量子点上面生长

ＩｎＧａＡｓ盖帽层的主要目的是减小量子点中来自

ＧａＡｓ盖层的应力
［８］，这是由于ＩｎＧａＡｓ的晶格常数

更接近于ＩｎＡｓ；而在ＩｎＡｓ量子点生长ＡｌＡｓ盖帽层

是为了降低Ｉｎ的组分，也就是为了减小由于Ｉｎ组

分的偏析而导致应变释放而产生的位错和缺陷，但

是如果ＡｌＡｓ盖层太厚，就会引起ＰＬ发光峰的波长

变短。因而，生长的ＡｌＡｓ盖帽层很薄，其厚度小于

３ｎｍ。

３．１　低温光致发光谱

三个样品的低温光致发光谱如图１所示。它们

的发光峰波长在１０７０ｎｍ附近，这比通常的量子点发

光波长长。其主要原因是ＩｎＧａＡｓ或 ＡｌＡｓ盖帽层

可以减小ＩｎＡｓ量子点所承受的应力，从而影响了

ＩｎＡｓ量子点结构的子能带位置，导致量子点发光波

长变长；盖帽层的加入同时也阻止了ＩｎＡｓ岛的Ｉｎ

组分的偏析，降低缺陷及位错产生，这可以使量子点

发光峰的强度增大，另一方面也会使发光峰波长变

长［５］。通过对图１中的结果进行高斯拟合，样品 Ａ

得到了一个发光峰，样品Ｃ得到两个发光峰，而样品

Ｂ需要有４个高斯拟合峰。并且样品Ｂ几个发光峰

图１ 三种样品在１１Ｋ时的光致发光谱

Ｆｉｇ．１ ＰＬｓｐｅｃｔｒａｏｆｔｈｒｅｅｓａｍｐｌｅｓａｔ１１Ｋ

的间距较大。

随着激发功率的改变，样品的谱形和发光波长

位置均无明显变化，如图２所示。认为发光能量较

高的发光峰并不是由激发态发光引起的，而是尺寸

较小的量子点发光。同时，样品Ｂ高能发光峰的发

光强度大于低能发光峰的发光强度。这是由于样品

Ｂ的Ｉｎ的比重较大，引起ＩｎＡｓ量子点的所受应力

不均匀及导致量子点的尺寸大小分布不均匀，受应

力大的量子点较多，因而高能发光峰的强度比低能

发光峰的大。对于样品Ｃ，很薄的 ＡｌＡｓ层使Ｉｎ的

偏析降低，高能发光峰强度比低能发光峰的小，同时

ＡｌＡｓ层的加入又会提高电子空穴对的能级位置。

因而，这使得高能端的发光峰不能完全消失。

图２ 样品Ｂ在１１Ｋ时的变功率光致发光谱

Ｆｉｇ．２ ＰＬｓｐｅｃｔｒａｏｆｓａｍｐｌｅＢａｔ１１Ｋｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔ

ｅｘｃｉｔｉｎｇｐｏｗｅｒ

通过对三个样品温度为１１Ｋ时１０７０ｎｍ附近

的发光峰高斯拟合可知，样品Ａ发光峰的半峰全宽

最小，为４９．９ｍｅＶ，样品Ｂ的最大，为９６．７ｍｅＶ，而

７５１
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峰值能量则是样品Ｃ的最小，峰值能量最大的也是

样品Ｂ。同时注意到样品Ｂ在低温下具有较强的

ＧａＡｓ带边发光和多发光峰。这说明加入一定的

ＩｎＧａＡｓ盖帽层有助于使量子点的尺寸大小趋于均

匀，阻止了ＩｎＡｓ岛的Ｉｎ的偏析，保持了ＩｎＡｓ量子

点形状［９，１１］，从而使得半峰全宽减小。但ＩｎＧａＡｓ中

Ｉｎ的比重过大一方面将会导致ＩｎＡｓ岛所受应力不

均匀和量子点中的介面势垒增加，使得载流子在

ＧａＡｓ层与ＩｎＡｓ量子点层以及不同量子点之间的

迁移速率减小，另一方面也会导致成核中心增多，量

子点的大小分布不均匀，使得发光峰谱线半峰全宽

增加［７］。加入ＡｌＡｓ层也可以使量子点发光峰向长

波方向移动，但半峰全宽也会随之增大。需要指出

的是，加了ＩｎＡｓＡｌ盖帽层，会使量子点的限制势增

大，导致量子点的基态能级有所升高，发光蓝移。但

与应力减小引起的红移相比，这种蓝移效果不明显。

３．２　变温光致发光谱

图３为不同样品的变温光致发光谱。从中可以

看出，这三种样品有个共同的特点就是发光峰值随

温度升高而迅速红移，高能发光位置比低能发光位

置红移速度快，并且温度高于１００Ｋ时尤为明显。

图３ 样品Ａ，Ｂ和Ｃ在不同温度下的光致发光谱

Ｆｉｇ．３ ＰＬｓｐｅｃｔｒａｏｆｓａｍｐｌｅＡ，ＢａｎｄＣａｔ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ

样品Ａ量子点尺寸呈高斯分布。其中，由于小

量子点所受量子限制比大量子点强，发光峰值较高。

随着温度的升高，不同尺寸的量子点之间相互作用

加强，载流子发生从小量子点向大量子点的转移，所

以就导致高能边ＰＬ强度减弱得比低能边快。因而

相对而言，也可以导致了发光峰的高能边红移速度

较快。

与样品Ａ不同，由于样品Ｂ中各层之间存在介

面势垒，随着温度升高，大量的载流子克服介面势垒

迁移到浸润层，并从ＧａＡｓ势垒层通过浸润层转移

到量子点中［１２］，从而导致发光峰Ｂ１和Ｂ２的发光强

度分别在４２～６５Ｋ和１１～６５Ｋ温度区间内反常增

强。由于低能态大于高能态对载流子的俘获几

率［１３］，所以对发光峰Ｂ２作用更为明显。样品Ｃ发

光峰的高能边也发现反常现象。从１０～７０Ｋ，它的

发光强度一直在增加。认为除了有与样品Ｂ同样了

原因外（随温度的升高，从浸润层迁移到低能态的载

流子增多），另一种机制可能是由于小量子点和大量

子点之间相互作用，载流子从小量子点转移到较大

的量子点以及从很大的量子点也转移到尺寸小一点

的量子点。特别在７０Ｋ时，发光峰顶部几乎是平的，

它的发光峰不是高斯线型，并且半峰全宽最小，这说

明此时中间尺寸量子点中的载流子最多，辐射复合

最多，发光强度也就最大。随着温度继续升高，三组

样品的发光强度均降低，这是由于热运动加快、热猝

灭加剧以及各种非辐射复合增加所致［１４～１６］。

３．３　时间分辨谱

为了进一步研究不同盖帽层结构的ＩｎＡｓ量子

点载流子弛豫机制，分别测量了三组样品在不同温

度下的ＰＬ衰退谱。通过对这三个样品的ＰＬ谱的

研究，得出量子点的尺寸大小是按高斯分布的，在每

一种样品的发光峰值处进行了时间分辨谱测量。通

常，半导体材料的ＰＬ峰发光强度与衰退时间的变

化关系可以表示为［７，１７］

犐＝犐０＋∑
狀

犻＝１

犃犻ｅ
－狋／τ犻，

其中每一个τ代表一种衰退过程。

在对样品Ａ发光时间分辨谱测量数据进行拟

合的过程中，发现用单指数拟合得很不理想，而用双

指数拟合得很好，这说明样品Ａ存在两种发光衰退

过程。这是因为量子点的本征复合寿命不随温度改

变，但是仪器探测到的是大量量子点的综合的发光

寿命。分析认为量子点所受应力大小对它的发光寿

命起着重要的作用。量子点所受应力的不同导致不

同的发光寿命，量子点所受的应力大小也会影响到

它的发光峰位置。相同尺寸的量子点，所受应力大

的量子点发光波长较短，而受应力较小的量子点发

光波长较长，所以峰值处的发光实际上包含着所受

应力较小的小量子点和所有应力较大的大量子点两

种发光过程。

在图４中给出了样品Ａ在１１Ｋ时的衰退谱，实

８５１
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验值与拟合曲线符合得很好。其中拟合结果为：

τ１＝５．８６ｎｓ，τ２＝１．３８ｎｓ。在１０～１２０Ｋ区间内，随

着温 度 升 高，τ１ 减 小，τ２ 增 大 （１２０Ｋ时，τ１＝

４．４４ｎｓ，τ２＝１．９２ｎｓ）。通过分析，认为τ１ 代表受应

力小的小量子点的衰退寿命，τ２ 代表受应力大的大

量子点的衰退寿命。τ１ 随温度升高而减小，在载流

子迁移过程中所受阻挡相对减小；由于在ＩｎＡｓ量子

点中结构中存在浸润层，而小量子点的能级位置较

高，当温度升高时，在载流子更易于从小量子点热跃

迁到浸润层，然后再被处于低能态的大量子点俘

获［１１］。因而导致τ１ 减小，而τ２ 增大。温度继续升

高（犜＞１２０Ｋ），τ１ 减小到１ｎｓ左右，τ２ 增大到１０ｎｓ

左右，但１０ｎｓ的发光所占比重很小。温度继续升高

（犜＞１７０Ｋ），所受应力很小的量子点发光很弱，以

至于不能被探测，对发光有贡献的量子点尺寸趋于

一致。因而只有一个发光寿命（此时为０．９９ｎｓ）。对

于样品Ｂ，符合单指数衰退规律，这可能是由于该样

品应力过度弛豫，不同量子点中的应力差别较小引

起的，这可能也是样品Ｂ发光性能较差的原因。

图４ 样品Ａ在１１Ｋ时的发光衰退谱

Ｆｉｇ．４ ＰＬｄｅｃａｙｓｐｅｃｔｒｕｍｏｆｓａｍｐｌｅＡａｔ１１Ｋ

样品Ｃ的发光时间分辨谱也符合双指数衰退规

律。发光能量较低的峰（６０Ｋ时，１１２６ｎｍ）从６０～

１４０Ｋ，它的τ１ （３ｎｓ左右）变化很小，τ２ 增加（０．６８

～１．７２ｎｓ）。τ１ 变化小说明该样品生长质量很好，介

面位错和缺陷少，所以受热散射影响较小。τ２ 一直

增加可 能 是 由 于 一 些 本 来 在 高 能 峰 （６０Ｋ时

１０８３ｎｍ）发光的载流子迁移到低能发光峰所引起

的。这正与高能发光峰的τ１ 减小相对应（从３．３ｎｓ

减小到２．８５ｎｓ）。高能发光峰的τ２ 与其他两个样品

的τ２ 变化规律一致，先增大后减小。

４　结　　论

通过对加ＩｎＧａＡｓ和ＡｌＡｓ盖帽层的ＩｎＡｓ量子

点的低温光致发光谱、变温光致发光谱以及时间分

辨谱的研究，发现ＩｎＧａＡｓ及ＡｌＡｓ盖帽层可以减小

ＩｎＡｓ量子点所受的应力、降低位错及缺陷的产生。

量子点发光峰复合双指数衰退规律是由所受应力不

同及不同尺寸的量子点发光引起的。但ＩｎＧａＡｓ盖

层中Ｉｎ的组分过大又会引起Ｉｎ的偏析，使得位错

及缺陷增多和材料过度弛豫，导致发光强度减小。

联合盖帽层可以更有效缓冲量子点中的应力，使

ＩｎＡｓ量子点的发光向长波长移动且半峰全宽减小，

同时可以提高载流子的限制势垒，增大发光效率。

因而要得到高质量的ＩｎＡｓ量子点发光材料，选择合

适的盖层是需要考虑的一个重要因素。

致谢　感谢中科院半导体所牛智川研究员提供的自
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