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摘要　通过室温下的时间积分光致发光（ＰＬ）谱，研究了阱宽犔ｗ 渐变的ＺｎＯ／Ｍｇ０．１Ｚｎ０．９Ｏ单量子阱在高激发强度

下的能带重正化与阱宽的关系。实验中光生载流子浓度为狀＝１．６×１０１４ｃｍ－２，在犔ｗ 从２．３ｎｍ渐变到４．３ｎｍ，

ＰＬ谱峰位的红移量从５．９ｍｅＶ变化到９７．１ｍｅＶ。红移量随阱宽增大而增加，但增加率却逐渐减少。当犔ｗ＞２αＢ

（αＢ，ＺｎＯ体材料激子玻尔半径，约为２ｎｍ）时，红移量逐渐呈现出饱和的趋势（１００ｍｅＶ）。研究发现峰位的红移是

由于多体效应所导致的能隙收缩以及在高的激发强度下带内填充效应的这两种机理相互竞争的结果。
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１　引　　言

近年来，ＺｎＯ材料因有着宽带隙（３．３７ｅＶ）以及

很大的激子结合能（６０ｍｅＶ）而备受关注
［１］，其制备以

及应用也得到深入的研究［２～４］。量子阱（ＱＷ）结构已
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经广泛地应用在半导体光电器件中。与ＧａＮＱＷ相

比，ＺｎＯＱＷ有着更大的光学增益
［５］，这表明ＺｎＯ在

低阈值、高效率的紫外发光器件中更具优势。

然而，其光学性质的研究主要集中在中高载流

子密度（狀＝１０１０～１０
１３ｃｍ－２）的条件下

［５～１１］，在极高

的载流子密度下（狀＝１０１４ｃｍ－２）的光学特性等鲜有

报道。在高的激发强度下的光生载流子（电子 空穴

等离子体，ＥＨＰ）对体材料和低维半导体的光学特

性的影响是不同的［１２，１３］。高浓度的ＥＨＰ的交换相

关能以及库仑屏蔽能重正化半导体材料的能带，在

三维体材料中，ＥＨＰ导致的能带重正化只与ＥＨＰ

的密度有关，而与材料的具体能带结构无关［１３］。然

而在二维的情况下，理论上研究发现能带重正化的

影响还与材料物理性质以及阱宽有关［１２］。因为在

低维的情况下，空间波函数变得更加复杂起来，在不

同的材料或者不同的阱宽下波函数有所不同，电子

间的交换相关能以及电子 纵向光学声子的长程偶

极Ｆｒｈｌｉｃｈ交换作用都会影响带隙的变化。普遍来

说，阱宽越小，量子局域作用就越强，多体效应引起的

能带收缩就越趋于二维模型。而犔ｗ＝２αＢ 是量子局

域效应的一个重要临界值，当犔ｗ＞２αＢ 时，量子局域

作用变弱，随着阱宽的增大，ＱＷ的光学性质逐渐趋

于体材料的模型。近几十年来，对于ⅢⅤ族ＱＷ 的

ＥＨＰ已做了深入的研究。Ｇ．Ｂｏｎｙｉｏｖａｎｎｉ等
［１０］以及

Ｇ．Ｔｒｎｋｌｅ等
［１１］采用阱宽小于αＢ 的ＧａＡｓ多量子阱

通过光致发光谱研究了多体效应与阱宽的关系。近

年来Ｐ．ＳｅｏｕｎｇＨｗａｎ
［７］在ＧａＩｎＮＡｓ量子阱中观察到

能隙收缩与阱宽无关的现象。而ⅡⅥ族材料在能带

重正化与阱宽的关系方面则少有报道。最近Ｓ．

Ｚａｉｔｓｅｖ等
［６］在实验上研究了ＺｎＳｅ／ＢｅＴｅ二维超晶格

结构的带隙收缩，但所研究的对象属于Ⅱ类ＱＷ。而

对于ＺｎＯ或者其它材料等的研究也仅仅是限于厚度

在几百纳米的准二维薄膜结构［１４］，对于阱宽在体材

料２αＢ左右的量子阱这类准二维结构，在二维局域作

用下极高密度的载流子对能带作用的影响机理并未

完全了解。

本文研究了阱宽在２αＢ左右的ＺｎＯ单量子在强

光激发下的带隙重正化与阱宽的关系，发现量子局

域效应对带隙重正化的影响在２αＢ附近是不一样

的。能级重正化的大小与光生载流子密度有关外，

与阱宽也有密切的影响。

２　实验设备

实验中采用的ＺｎＯ单量子阱由金属有机化合

物化学气相淀积（ＭＯＣＶＤ）方法生长，阱宽呈梯度

变化，势阱和势垒层分别为ＺｎＯ和 Ｍｇ０．１Ｚｎ０．９Ｏ。

势阱层在３～５ｍｍ长度内从１．８ｎｍ增加到６ｎｍ，

势垒层约为１００ｎｍ。其结构、生长方法以及在低的

激发强度下的光学性质可参考文献［１５］。实验所用

设备为Ｎｄ∶ＹＡＧ激光器ＰＬ２１４３，经过光参变放大

（ＯＰＡ）和混频器后，获得脉宽为２５ｐｓ，输出波长为

３２０ｎｍ，重复频率为１０Ｈｚ的激光。从激光器出射

的激光通过准直，衰减后通过焦距为７５ｍｍ的石英

透镜进行聚焦激发样品。时间积分光谱用Ｊ．Ｙ．

Ｔｒｉａｘ５５０光谱仪进行测量。时间积分光谱实验示

意图，如图１所示。

图１ 时间积分光谱实验示意图

Ｆｉｇ．１ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｒｅｐｒｅｓｅｎｔａｔｉｏｎｏｆｔｈｅｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ

ｓｅｔｕｐｆｏｒｔｉｍｅｉｎｔｅｇｒａｔｅｄＰＬｓｐｅｃｔｒａ

３　结果与讨论

３．１　光致发光谱与激发强度的关系

图２（ａ）所示为ＱＷ在犔ｗ＝３．２ｎｍ处的光致发

光（ＰＬ）谱。图中的字母所标记的ＰＬ谱按犘ｅｘ的大小

关系为３２．４ＭＷ／ｃｍ２＝Ａ＜Ｂ＜Ｃ＜Ｄ＜Ｅ＜Ｆ＝

１．０８ＧＷ／ｃｍ２。ＺｎＯ在通常情况下是绝缘体，当其载

流子密度逐渐增加到某一密度时，便发生从绝缘体向

半导体的转变，此密度称为 Ｍｏｔｔ密度。在光致发光

情况下，ＺｎＯ的载流子密度大于Ｍｏｔｔ密度时，其发光

以ＥＨＰ为主导。假设样品每吸收一个光子会产生一

个电子 空穴对，则在３２．４ＭＷ／ｃｍ２ 的功率密度激发

下，单脉冲在样品内产生的载流子密度为狀２Ｄ＝４．９×

１０１２ｃｍ－２，为了便于与Ｍｏｔｔ密度比较以及用（２）式进

行估算，换算成为狀３Ｄ＝狀２Ｄ／犔ｗ＝１．５×１０
１９ｃｍ－３，大

于ＺｎＯ量子阱的 Ｍｏｔｔ密度，说明谱线的起源为

ＥＨＰ。在室温下，ＺｎＯ的 Ｍｏｔｔ密度为
［１６］

８６９２
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图２ 量子阱的阱宽犔ｗ＝３．２ｎｍ时的ＰＬ谱。（ａ）在不同的激发功率密度犘ｅｘ下的ＰＬ谱；

（ｂ）ＰＬ谱峰位以及半峰全宽随载流子密度的关系曲线图

Ｆｉｇ．２ ＰＬｓｐｅｃｔｒａｏｆｔｈｅｓｉｎｇｌｅＱＷｗｉｔｈ犔ｗ＝３．２ｎｍ．（ａ）ＰＬｓｐｅｃｔｒａｆｏｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｅｘｃｉｔａｔｉｏｎｐｏｗｅｒｄｅｎｓｉｔｉｅｓ；

（ｂ）ＰＬｐｅａｋｓａｎｄｆｕｌｌｗｉｄｔｈａｔｈａｌｆｍａｘｉｍｕｍ（ＦＷＨＭ）ｖａｒｙｉｎｇｗｉｔｈｃａｒｒｉｅｒｄｅｎｓｉｔｙ

狀Ｍ ≈０．５×１０
１８ｃｍ－３． （１）

　　图２（ｂ）为ＰＬ谱峰位以及半峰全宽（ＦＷＨＭ）

与犘ｅｘ的关系曲线。从图中可以看出随着犘ｅｘ的增

大，ＰＬ谱发光峰向低能侧移动，并且ＦＷＨＭ 逐渐

增大，这些都是ＥＨＰ复合发光的特征。红移量定

义为图２（ａ）中的Ｆ谱线以及Ａ谱线之间的能量差。

图２中犔ｗ＝３．２ｎｍ，在光生载流子密度狀＝４．９×

１０１２ｃｍ－２变化到狀＝１．６×１０１４ｃｍ－２的情况下红移

量为６４．７ｍｅＶ。谱线红移归因于ＥＨＰ的多体效

应所致的能隙收缩［１２］。在高的激发强度下，产生高

密度的ＥＨＰ，它们之间的相互交换作用以及库仑屏

蔽修正能，降低了禁带的能隙，重正化后的禁带宽度

为［１７］

犈ｇ（狀，犔ｗ）＝犈ｇ（０，犔ｗ）－β（犔ｗ）狀
１／３， （２）

式中的犈ｇ（０，犔ｗ）为没有多体作用的禁带能隙，多体

作用下的禁带能隙犈ｇ（狀，犔ｗ）为载流子浓度狀以及

阱宽犔ｗ 的函数，β（犔ｗ）为阱宽犔ｗ 的函数。

３．２　ＰＬ谱峰位的红移与阱宽的关系

图３为在相同的激发功率密度下（１．０８ＧＷ／ｃｍ２），

图３ 在相同的激发功率密度犘ｅｘ＝１．０８ＧＷ／ｃｍ
２ 下

对应不同阱宽处的ＰＬ峰的位移

Ｆｉｇ．３ ＳｈｉｆｔｏｆＰＬｐｅａｋｆｏｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｗｅｌｌｗｉｄｔｈｓｗｉｔｈ

ｔｈｅｓａｍｅｅｘｃｉｔａｔｉｏｎｐｏｗｅｒｄｅｎｓｉｔｙ犘ｅｘｏｆ１．０８ＧＷ／ｃｍ
２

ＥＨＰＰＬ谱的峰位的红移随着阱宽的变化，容易看出其

红移量随着宽增大而增加，但红移量的增加率却逐

渐减少。并且阱宽犔ｗ＝２αＢ＝４ｎｍ左右为能带重

正化的一个临界点：当犔ｗ＜２αＢ 时，ＰＬ谱峰位的红

移量随着阱宽增大而增大；而犔ｗ＞２αＢ 时，红移量

逐渐呈现出饱和的趋势。

在犔ｗ＜２αＢ 区域，强的量子局域效应起主导作

用。当阱宽越小，量子局域效应的作用越明显，ＱＷ

就越趋于二维模型，在高的载流子密度下，ＰＬ谱峰

位的红移是多体效应引起的能带收缩以及带内填充

效应的竞争结果。在理论上Ｓ．ＤａｓＳａｒｍａ等
［１２］对

ⅢⅤ族ＱＷ 的多体效应与阱宽的关系作了研究，

发现在相同的载流子密度下，随着阱宽增大，多体效

应导致的能级收缩红移反而减小，但所研究的阱宽

从二维渐变到三维，没有体现出阱宽在２αＢ左右小范

围内的规律；在实验上Ｇ．Ｔｒｎｋｌｅ等
［１０，１１］研究了阱宽

小于αＢ的ＧａＡｓＱＷ在载流子密度为１０
１１ｃｍ－２量级

时的能隙收缩红移量（１０～３０ｍｅＶ）随阱宽减少而增

大［１０］，而在载流子密度为１０１２ｃｍ－２量级时红移量

（３０～５０ｍｅＶ）与阱宽无关
［１１］。由于他们研究对象的

载流子浓度都不是很高，不必考虑带内填充效应。

在实验中，由于激发强度在１０１４ｃｍ－２的量级，

在如此高的激发强度下，带内填充效应也不可忽

略［１１，１８］。带内填充效应导致的蓝移趋势随着阱宽

减少而更加明显。随着阱宽减少，状态密度减少［８］，

电子和空穴在带内填充的位置更加远离导带底和价

带顶，费米能量增大，使谱线发生蓝移的倾向，如

图４所示，在实验结果中可从ＰＬ谱线的形状看出。

图５为阱宽为３．２ｎｍ的ＱＷ 的ＰＬ谱线，图中实线

为实验结果，虚线为对谱线的高斯拟合。可以看出

谱线的低能侧与拟合曲线符合得很好，而高能侧有

９６９２
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一定程度的展宽，这一展宽为高载流子密度下带内

填充效应的结果［１９］。由于多体效应的能带收缩与

带内填充效应的竞争结果，使谱线峰位发生红移，红

移量随着阱宽增大而增大。

图４ 带内填充效应的直接跃迁过程使

谱线有蓝移的倾向

Ｆｉｇ．４ ＢｌｕｅｓｈｉｆｔｔｒｅｎｄｏｆＰＬｐｅａｋｆｏｒｄｉｒｅｃｔｔｒａｎｓｉｔｉｏｎ

ｄｕｅｔｏｉｎｔｒａｂａｎｄｆｉｌｌｉｎｇ

图５ 量子阱的ＰＬ谱

Ｆｉｇ．５ ＰＬｓｐｅｃｔｒａｏｆｓｉｎｇｌｅｑｕａｎｔｕｍｗｅｌｌ

发光谱的峰位能量犈ｍａｘ的变化可以表示为
［１８］

Δ犈ｍａｘ＝Δ犈ｇ（狀，犔ｗ）＋（犈Ｆｅ＋犈Ｆｈ）／２， （３）

式中Δ犈ｇ（狀，犔ｗ）为ＥＨＰ多体效应导致的能隙收

缩，由（２）式计算，犈Ｆｅ与犈Ｆｈ分别为电子和空穴的费

米能级。由于阱宽很小以及镁元素的含量很低

（１０％），量子局域化起主导作用，内建电场强度的影

响在高的载流子密度下可以忽略不计［１５］。阱宽在

２．３～４．０ｎｍ之间，红移量与阱宽近似线性增加的。

当犔ｗ＞２αＢ（４．０ｎｍ）时，量子局域效应变弱，此

时 ＰＬ 峰位的红移量逐渐呈现出饱和的趋势

（１００ｍｅＶ）。这点是不难理解的：在强的量子局域

效应区域，电子空穴在垂直于阱平面的方向的运动

受到限制，其空间波函数随着不同的阱宽有着不同

程度的压缩或变形，计算能带重正化时必须考虑二

维或者准二维的模型；另一方面，只要阱宽足够大，

电子空穴的运动几乎没有受到限制，材料的光学性

质过渡到三维模型，多体效应引起的能带收缩也仅

与载流子密度有关，与阱宽无关。

４　结　　论

在极高的激发功率密度下系统地研究了阱宽在

２αＢ 左右的ＺｎＯ单量子阱的时间积分ＰＬ谱。研究

发现在载流子密度为狀＝１．６×１０１４ｃｍ－２时，不同阱

宽处ＥＨＰ的ＰＬ谱峰值位置有不同的红移量。在

犔ｗ＜２αＢ时，量子局域效应起主导作用，红移量的大

小与阱宽近似线性增长关系，红移主要是由ＥＨＰ

的多体效应导致的能隙收缩以及在极高的载流子密

度下，带内填充效应导致的蓝移这两种机理相互竞

争作用的结果。犔ｗ＞２犪Ｂ时，量子局域效应变弱，红

移量受到二维量子局域效应作用的影响也越来越

弱，并且逐渐呈现出饱和的趋势（１００ｍｅＶ）。说明

犔ｗ＞２αＢ 的时候，ＱＷ 由于多体效应导致的能隙收

缩逐渐过渡到体材料的模型。这一结果证实了

ＺｎＯ材料的激子玻尔半径αＢ≈２ｎｍ，与其它方法测

出的数值相一致［１５］。
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ｓｔｉｍｕｌａｔｅｄｅｍｉｓｓｉｏｎｏｆＺｎＯ：ａｌｔｅｒｎａｔｉｖｅｓｔｏｅｘｃｉｔｏｎｉｃｌａｓｉｎｇ［Ｊ］．

犘犺狔狊．犚犲狏．犅，２００７，７５（１１）：１１５２０３～１１５２１１

１７Ｅ．Ｋｕｏｋｓｔｉｓ，Ｊ．Ｗ．Ｙａｎｇ，Ｇ．Ｓｉｍｉｎ犲狋犪犾．．Ｔｗｏｍｅｃｈａｎｉｓｍｓｏｆ

ｂｌｕｅｓｈｉｆｔｏｆｅｄｇｅｅｍｉｓｓｉｏｎｉｎＩｎＧａＮｂａｓｅｄｅｐｉｌａｙｅｒｓａｎｄｍｕｌｔｉｐｌｅ

ｑｕａｎｔｕｍｗｅｌｌｓ［Ｊ］．犃狆狆犾．犘犺狔狊．犔犲狋狋．，２００２，８０（６）：９７７～９７９

１８Ｎ．Ｐａｕｃ，Ｖ．Ｃａｌｖｏ，Ｊ．Ｅｙｍｅｒｙ犲狋犪犾．．Ｔｗｏｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌ

ｅｌｅｃｔｒｏｎｈｏｌｅｌｉｑｕｉｄｉｎ ｓｉｎｇｌｅ Ｓｉｑｕａｎｔｕｍ ｗｅｌｌｓ ｗｉｔｈ ｌａｒｇｅ

ｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃａｎｄｄｉｅｌｅｃｔｒｉｃｃｏｎｆｉｎｅｍｅｎｔ ［Ｊ］．犘犺狔狊．犚犲狏．犔犲狋狋．，

２００４，９２（２３）：２３６８０２～２３６８０５

１９Ｙ．Ｊ．Ｗａｎｇ，Ｓ．Ｊ．Ｘｕ，Ｑ．Ｌｉ犲狋犪犾．．Ｂａｎｄｇａｐｒｅｎｏｒｍａｌｉｚａｔｉｏｎ

ａｎｄｃａｒｒｉｅｒｌｏｃａｌｉｚａｔｉｏｎｅｆｆｅｃｔｓｉｎＩｎＧａＮ／ＧａＮｑｕａｎｔｕｍｗｅｌｌｓｌｉｇｈｔ

ｅｍｉｔｔｉｎｇｄｉｏｄｅｓｗｉｔｈＳｉｄｏｐｅｄｂａｒｒｉｅｒｓ［Ｊ］．犃狆狆犾．犘犺狔狊．犔犲狋狋．，

２００６，８８（４）：０４１９０３

１７９２


