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硅锗薄膜上量子点的受激发光
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摘要　脉冲激光在ＳｉＧｅ合金样品表面可以形成量子点结构。样品退火处理后，在７２０～８００ｎｍ光谱区域内存在

一些受激发射峰，并且这些受激发射峰有明显的阈值行为。实验发现从Ｓｉ量子点到ＳｉＧｅ量子点结构的变化将导

致受激发光峰有明显的红移现象。由傅里叶变换红外光谱仪（ＦＴＩＲ）分析得到：ＳｉＧｅ合金上氧化层中的量子点同

时含有Ｓｉ＝Ｏ和Ｇｅ＝Ｏ双键结构，这种结构可以形成电子的局域陷阱态（或陷阱态的激子）。计算显示：在ＳｉＧｅ量

子点中Ｇｅ＝Ｏ双键可以减小半导体样品中价带和局域陷阱态之间的距离。这就解释了ＳｉＧｅ量子点受激发射的红

移现象。
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１　引　　言

低维半导体纳米结构由于其显著的光学特性，

已经引起了广泛的关注［１～９］。这是因为犛犻和犌犲的

纳米结构对于广泛采用的硅基器件上有很大应用潜

力［１０］。脉冲激光辐照（犘犔犐）是一种在硅基上形成量

子点的新兴技术［１１～１３］，通过犘犔犐在硅基上形成的量

子点可以在７００狀犿附近产生受激发光
［１４］。本文报

道了由犘犔犐在犛犻犌犲合金样品上形成的量子点结构。

样品在退火处理后，在７２０～８００狀犿光谱区域内存

在着一些受激发光峰，并且它们有着明显的阈值行

为。发现从犛犻量子点到犛犻犌犲量子点结构的变化将

导致受激发光峰有明显的红移现象。由傅里叶变换
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红外光谱仪（犉犜犐犚）分析得到，犛犻犌犲合金上氧化层中

的量子点，同时含有犛犻＝犗和犌犲＝犗双键结构，这

种结构可以形成电子的局域陷阱态（或陷阱态的激

子）。发现犌犲＝犗双键可以减小半导体样品价带和

局域陷阱态之间的距离，这就解释了犛犻犌犲量子点受

激发光的红移现象。

２　实　　验

由分子束外延法生成的无掺杂 Ｓｉ１－狓Ｇｅ狓 层

（２０００ｎｍ，摩尔分数狓＝０．０５）作为样品的衬底。实

验中使用脉冲 ＹＡＧ 激光（波长１０６４ｎｍ，脉宽

８ｎｓ，重复频率８００Ｈｚ）作为刻蚀样品光源，同时将

样品浸泡在氟化氢（４９％）溶液：酒精溶液（１∶２）中。

辐射强度约为５×１０８ Ｗ／ｃｍ２，聚焦在样品上的光斑

直径为３０μｍ，这样就能保证产生激光等离子体。

激光辐照样品后，再将样品置于８００℃氧化炉中退

火５ｍｉｎ。

　　用扫描电子显微镜（ＥＰＭＡ１６００）观察样品的

低维结构，如图１所示。图１显示了量子点的结构

和它在退火处理后的光谱结构。ＳｉＧｅ纳晶尺寸可

以由犇２＝８８．３４×１０－７计算（λ
２／Δλ）ｎｍ

２（λ：ＴＯ声

子的拉曼峰值波长，Δλ：在拉曼光谱区ＳｉＧｅ纳晶峰

值波长与体型ＳｉＧｅ峰值波长差）计算，它大概是几

个纳米。

图１ 窄脉冲激光在ＳｉＧｅ表面形成的量子点的扫描电镜

图像及其Ｘ射线能谱对硅、锗和氧含量的分析

Ｆｉｇ．１ ＳＥＭｏｆｑｕａｎｔｕｍｄｏｔｓｆｏｒｍｅｄｂｙｐｕｌｓｅｄｌａｓｅｒｏｎＳｉＧｅ

ｆｉｌｍｗｉｔｈａｌｉｔｔｌｅｗｉｎｄｏｗｗｈｉｃｈｓｈｏｗｓｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ

ａｎａｌｙｓｉｓｂｙＸｒａｙｅｎｅｒｇｙｓｐｅｃｔｒａｉｎｖｏｌｖｉｎｇｓｉｌｉｃｏｎ，

　　　　ｇｅｒｍａｎｉｕｍａｎｄｏｘｙｇｅｎｏｎｔｈｅｓａｍｐｌｅ

　　样品在５１４ｎｍ激发光作用下，用ＲＥＮＩＳＨＡＷ

微拉曼激光荧光光谱仪探测样品的ＰＬ光谱。ＳｉＧｅ

上形成的量子点的受激发射峰分布在７２０～８００ｎｍ

区域内，如图２（ａ）所示，与Ｓｉ基上量子点受激发射

峰相比，有明显的红移，如图２（ｂ）所示。图２（ｃ）显

示了ＳｉＧｅ上量子点受激发光的阈值行为，其受激发

光有随机激光的特点（量子点的尺寸分布为十到几

十纳米）。

图２ （ａ）ＳｉＧｅ量子点的受激发光；（ｂ）Ｓｉ量子点的受激发光；（ｃ）ＳｉＧｅ量子点的受激发光的阈值行为

Ｆｉｇ．２ （ａ）ＳｔｉｍｕｌａｔｅｄｅｍｉｓｓｉｏｎｏｎＳｉＧｅＱＤ；（ｂ）ｓｔｉｍｕｌａｔｅｄｅｍｉｓｓｉｏｎｏｎＳｉＱＤ；（ｃ）ｔｈｒｅｓｈｏｌｄｂｅｈａｖｉｏｒｉｎｓｔｉｍｕｌａｔｅｄ

ｅｍｉｓｓｉｏｎｏｎＳｉＧｅＱＤ

３　计算与讨论

根据激光辐照和退火处理ＳｉＧｅ薄膜后形成纳

米团簇结构的实验过程，选择一些结构模型来模拟

Ｓｉ—Ｈ键，Ｇｅ—Ｈ键和氧化态在样品表面的钝化。

首先，通过聚集多个Ｓｉ１－狓Ｇｅ狓（狓＝０．０５）立方晶胞

来构造一个超晶胞；其次，在模型中建立不同的纳米

团簇结构。用氢原子和氧原子对晶胞表面未配对的

价键进行饱和，目的是为了模拟样品不同程度的氧

化。基于超晶胞上的纳米团簇模型拥有简洁、突出

量子受限效应和结构形变等优点［１５］，电子的行为可

以用非相对论量子力学的从头计算方法来分析。在

自洽的总能量计算中，使用局域密度近似（ＬＤＡ）和

非局域梯度修正交换相互作用函数（ＧＧＡ）来进行

分立傅里叶变换计算（ＤＦＴ）。值得注意的是，ＬＤＡ

９８０１
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和ＧＧＡ对于半导体和绝缘体带隙的估值都比实际

值偏小。

如图３和图４所示，纳米团簇表面首先用氢原

子来饱和（图中白色球），在氧化的过程中一些氢原

子的位置又逐步被氧原子（图中黑色球）所取代。

纳米团簇表面首先由氢原子饱和，这种模型对

应的结构能使半导体能带的带隙展宽。当ＳｉＧｅ被

氧化后，因为Ｓｉ＝Ｏ和Ｇｅ＝Ｏ的形成既不需要大的

应变能量也不需要其他元素的参与，因此双键结构

的形成能够使界面变得更加坚固，同时在带隙中形

成局域态，如图３所示。

比较图３和图４后可以发现，当ＳｉＧｅ量子点中

含有Ｇｅ＝Ｏ双键时，局域态和价带间距将会变得更

窄。这就解释了ＳｉＧｅ量子点发射谱峰的红移现象。

图３ 用一个Ｓｉ＝Ｏ双键和一个Ｇｅ＝Ｏ双键（图中黑色球

为氧原子）在ＳｉＧｅ量子点上的钝化和它的态密度

　　　　　　　　　分布

Ｆｉｇ．３ ＯｎｅＳｉ＝ＯｂｏｎｄａｎｄｏｎｅＧｅ＝Ｏｂｏｎｄ（ｏｘｙｇｅｎａｔｏｍ：

　ｒｅｄｂａｌｌ）ｐａｓｓｉｖａｔｅｄｏｎＳｉＧｅＱＤａｎｄｉｔｓＤＯＳ

图４ 两个Ｓｉ＝Ｏ双键（图中黑色球为氧原子）在ＳｉＧｅ量子

点上的钝化和它的态密度分布

Ｆｉｇ．４ ＴｗｏＳｉ＝Ｏｂｏｎｄｓ（ｏｘｙｇｅｎａｔｏｍ：ｒｅｄｂａｌｌ）

ｐａｓｓｉｖａｔｅｄｏｎＳｉＧｅＱＤａｎｄｉｔｓＤＯＳ

　　图５中，在三能级系统模型中引入的电子态解

释了实验结果。价带顶与Ｓｉ＝Ｏ 和Ｇｅ＝Ｏ形成的

陷阱态之间形成的粒子数反转，可以解释光致荧光

光谱较高的量子效应的物理机理。在模型中，光致

发光出现在ＳｉＧｅ团簇中，由于量子受限效应，带隙

发生展宽。当局域态中形成电子陷阱态时，发射谱

峰将会出现增强现象。由于Ｇｅ＝Ｏ的引入，局域态

中出现了更低级次的能级，这就解释了ＳｉＧｅ量子点

上发射峰的红移现象。

图５ 三能级系统模型，其中陷阱态是由Ｓｉ＝Ｏ 双键和

Ｇｅ＝Ｏ双键在ＳｉＧｅ量子点表面形成的

Ｆｉｇ．５ Ａｍｏｄｅｌｏｆｔｈｒｅｅｌｅｖｅｌｓｙｓｔｅｍａｓｓｏｃｉａｔｅｄｗｉｔｈｔｒａｐ

ｓｔａｔｅｓｆｒｏｍＳｉ＝ＯｂｏｎｄａｎｄＧｅ＝ＯｂｏｎｄｏｎＳｉＧｅ

　　　　　　　　ＱＤｓｕｒｆａｃｅ

４　结　　论

脉冲激光辐照和退火处理可以在ＳｉＧｅ样品上

形成量子点，我们观察到ＳｉＧｅ量子点上受激发光的

波长比Ｓｉ量子点上的受激发光波长要长，这可以通

过比较Ｓｉ＝Ｏ和Ｇｅ＝Ｏ键在局域陷阱态中的位置

来解释。实验和计算的结果表明，氧化硅锗量子点

中局域陷阱态结构对于受激发光的形成起着至关重

要的作用。
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