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摘要　研究了双层堆垛ＩｎＡｓ／ＧａＡｓ／ＩｎＡｓ自组织量子点的生长和光致发光（ＰＬ）的物理性质。通过优化ＩｎＡｓ淀积

量、中间ＧａＡｓ层厚度以及ＩｎＡｓ量子点生长温度等生长条件，获得了室温光致发光１３９１～１４３８ｎｍ的高质量ＩｎＡｓ

量子点。研究发现对量子点ＧａＡｓ间隔层实施原位退火、采用Ｓｂ辅助生长ＩｎＧａＡｓ盖层等方法可以增强高密度

（２×１０１０ｃｍ－２）ＩｎＡｓ量子点的发光强度，减小光谱线宽，改善均匀性和红移发光波长。
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１　引　　言

ＧａＡｓ基ＩｎＡｓ自组织量子点材料是多年来

１．３～１．５μｍ近红外光电材料器件研究方向的重要

课题。研究表明单层ＩｎＡｓ量子点的最佳发光波段

集中在１．３μｍ波段。近年来多层堆垛ＩｎＡｓ／ＧａＡｓ

自组织量子点研究引起更多重视，这是由于多层堆

垛量子点结构中下层点产生的应力场直接影响上层

点的成核位置，导致沿生长方向量子点的垂直排列

生长，和沿面内方向量子点的有序化改善，还可以增

加量子点密度使量子点激光器阈值电流减小［１］。特

别重要的是：多层堆垛量子点的层数［２～５］、中间隔离

层的厚度［６，７］对其上层量子点的排列、量子点的尺

寸［４，５］有非常明显的控制作用。量子点层数增加可

以使得量子点尺寸增加［８］从而使其发光波长红移。

多层堆垛量子点超过临界尺寸时量子点结构的应力

通过失配位错来释放［９～１１］。通过精细控制生长过

程可 以 获 得 垂 直 方 向 有 序 排 列 无 位 错 量 子

点［２，４，５，１２，１３］。

双层堆垛量子点（ＱＤ）是堆垛量子点结构中最

简单典型结构。通过调节两层点之间的ＧａＡｓ隔离

层厚度，不仅可以使ＩｎＡｓ／ＧａＡｓ量子点在生长方向

有序排列［１４］，还可以有效调控上层量子点的密度和
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大小并改善上层量子点的均匀性［１５，１６］，从而可以实

现较高密度下的量子点尺寸更均匀的目的。量子点

尺寸分布均匀性的提高能够减小光谱的线宽，有助

于改善量子点器件性能；而量子点尺度增大可以使

量子点发光波长红移，有利于实现长波长器件。因

此双层量子点材料生长和性能研究是制备堆垛多层

量子点器件的重要基础。有报道实现室温光致发光

谱线宽仅１０．５ｍｅＶ的高质量双层ＩｎＡｓ／ＧａＡｓ量

子点但发光波长较短 ［１７］。更重要的研究目标是如

何利用双层量子点来实现发光波长的红移［１８～２０］。

２００６年 Ｗｅｉ等
［２０］生长制备了双层ＩｎＡｓ／ＧａＡｓ量子

点室温激射激光器，其工作波长为１４３０ｎｍ，这些研

究为进一步实现更长发光波长提供了重要的基础。

为制备长波长高质量量子点材料，需要仔细优

化这类复杂堆垛结构量子点的生长参数。通常情况

下双层ＩｎＡｓ量子点中的上、下层量子点需要采用

不同生长条件：比如下层ＩｎＡｓ量子点采用高温、高

速生长，以获得较高的面密度；上层ＩｎＡｓ量子点采

用低温、低速生长，以获得较大的尺寸以红移发光波

长。本论文在１．３μｍ波段单层ＩｎＡｓ量子点研究

基础上［２１］，研究了ＧａＡｓ基ＩｎＡｓ双层量子点的外

延生长，通过优化生长条件实现了室温光致发光

１３９１～１４３８ｎｍ的ＩｎＡｓ量子点。

２　实验方法

量子点样品使用ＶｅｅｃｏＭｏｄＧｅｎＩＩ固源分子束

外延设备生长，衬底为狀＋ ＧａＡｓ（１００）。在５８０℃脱

氧后在６１５℃下先生长３００ｎｍ的ＧａＡｓ缓冲层，然

后生长两层ＩｎＡｓ量子点。其外延结构如图１所示。

设定下层ＩｎＡｓ量子点淀积量为θ１，生长速率为

０．１ＭＬ／ｓ（ＭＬ表示单原子层），生长温度为犜１；上

层量子点淀积量为θ２，生长速率为０．０１６ＭＬ／ｓ，生

长温度为犜２；中间层ＧａＡｓ厚度为犱。其中的量子

点退火样品采用对ＧａＡｓ中间层生长完后６１０℃快

速退火１０ｍｉｎ的处理方法。在淀积完上层ＩｎＡｓ量

子点后，在犜２ 温度下依次生长５ｎｍ的Ｉｎ０．１５Ｇａ０．８５

Ａｓ（Ｓｂ）盖层，４０ｎｍ的 ＧａＡｓ和第二层ＩｎＡｓ量子

点。第二层ＩｎＡｓ量子点生长条件与第一层相同但

没有盖层以进行表面形貌分析。实验中通过改变生

长温度犜、淀积量θ以及是否在盖层中引入Ｓｂ等研

究了量子点形貌、大小和光学性质的变化。量子点

表面形貌采用ＮａｎｏｓｃｏｐｅＩＶ（ＤｉｇｉｔａｌＩｎｓｔｒｕｍｅｎｔｓ）

原子力显微镜测试；发光性质采用傅里叶光谱测试。

图１ 双层ＩｎＡｓ量子点的外延结构

Ｆｉｇ．１ ＥｐｉｔａｘｉａｌｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓｏｆｔｈｅｂｉｌａｙｅｒＩｎＡＳＱＤ

图２ 中间层ＧａＡｓ退火与未退火量子点样品室温ＰＬ谱

Ｆｉｇ．２ ＲｏｏｍｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅＰＬｓｐｅｃｔｒａｏｆｔｈｅＱＤｓａｍｐｌｅｓ

ｗｉｔｈａｎｄｗｉｔｈｏｕｔＧａＡｓｓｐａｃｅｌａｙｅｒａｎｎｅａｌｉｎｇｓ

３　实验结果与讨论

首先对退火和不退火的两个量子点样品进行了

对比测试。其上、下两层淀积量均为２．４ＭＬ，生长

温度分别为５１０℃和４８０℃，中间层ＧａＡｓ厚度犱

为８ｎｍ，上层量子点盖层为Ｉｎ０．１５Ｇａ０．８５Ａｓ。其中一

个样品在生长完ＧａＡｓ中间层后进行６１０℃原位快

速退火１０ｍｉｎ，降温后生长上层ＩｎＡｓ量子点。第

二个样品无退火处理直接生长上层ＩｎＡｓ量子点。

图２为两个样品室温发光（ＰＬ）谱，由图２可见：盖层

退火样品ＰＬ谱（实线）强度是未退火样品（虚线）的

５．５倍左右。图３（ａ），（ｂ）分别为中间层未退火样品

和退火样品的原子力显微镜（ＡＦＭ）图。可以看出

未退火样品表面粗超度大，出现较大尺寸量子点，大

部分主要量子点高度较小，尺寸均匀性较差；而退火

样品表面平整度较好，基本上没有大量子点，均匀性

更好，而且大部分量子点的高度较高（导致其ＰＬ谱

峰值波长更长）。由此可见，对ＧａＡｓ中间层进行快

速退火可以有效消除生长面起伏，改善上层ＩｎＡｓ

量子点均匀性，抑制缺陷密度。同时由于量子点密

０１２５００１２
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度增大，使量子点ＰＬ谱发光强度变强
［１８，２２］。同时，

量子点尺寸增大，能带带隙的变小导致其发光峰红

移。后面样品生长均采用快速退火处理。

图３ 中间ＧａＡｓ层（ａ）未退火和（ｂ）退火量子点样品ＡＦＭ表面图（扫描范围：１μｍ×１μｍ）

Ｆｉｇ．３ ＡＦＭｓｕｒｆａｃｅｉｍａｇｅｓｏｆｔｈｅＱＤｓｓａｍｐｌｅｓ（ａ）ｗｉｔｈｏｕｔａｎｄ（ｂ）ｗｉｔｈＧａＡｓｓｐａｃｅｌａｙｅｒ

ａｎｎｅａｌｉｎｇ（ｓｃａｎｎｉｎｇｓｉｚｅ：１μｍ×１μｍ）

　　为研究ＩｎＡｓ淀积量的影响分别研究了固定上层

或下层量子点淀积量的两组样品。固定下层ＩｎＡｓ量

子点淀积量为θ１＝２．４ＭＬ，仅改变上层量子点淀积

量θ２，ＧａＡｓ中间层厚度８ｎｍ。其他生长条件为上下

层ＩｎＡｓ量子点生长温度分别为５１０℃和４８０℃，上

层量子点盖层Ｉｎ０．１５Ｇａ０．８５Ａｓ。另一组样品固定上层

ＩｎＡｓ量子点淀积量θ２＝３．０４ＭＬ，仅改变下层ＩｎＡｓ

量子点的淀积量θ１，ＧａＡｓ中间层１０ｎｍ。其他条件

与上面相同。图４（ａ）是上层ＩｎＡｓ淀积量量子点样品

组的室温ＰＬ谱。随淀积量从２．４ＭＬ到２．７ＭＬ，再

到３．０４ＭＬ，ＰＬ谱峰值波长从１３０１ｎｍ到１３２７ｎｍ

再到１３５９ｎｍ。ＰＬ谱峰值波长随着淀积量的增加而

变长，归结于淀积量的增加使量子点的尺寸增大［２３］。

继续将淀积量从３．０４ＭＬ增加到３．３６ＭＬ，ＰＬ峰值

波长仅增加７ｎｍ至１３６６ｎｍ，而ＰＬ谱强度约下降为

最初的１／６，这说明不能单纯依靠增加ＩｎＡｓ量子点的

淀积量来进一步红移ＩｎＡｓ量子点的发光波长。

图４（ｂ）为下层ＩｎＡｓ淀积量不同量子点样品组的室

温ＰＬ谱。随着淀积量从２．８ＭＬ至３．０ＭＬ，ＰＬ谱

峰值波长只发生微小红移，这与上组样品有明显区

别。主要是因为双层量子点之间存在电子耦合作用

ＰＬ谱发光峰主要来自上层ＩｎＡｓ量子点
［１９］。因此

增加下层量子点淀积量对红移量子点发光波长不

明显。

图４ （ａ）上层和（ｂ）下层ＩｎＡｓ量子点淀积量不同样品的室温ＰＬ谱

Ｆｉｇ．４ ＲｏｏｍｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅＰＬｓｐｅｃｔｒａｏｆｔｈｅＱＤｓｓａｍｐｌｅｓｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｄｅｐｏｓｉｔｉｏｎｓｆｏｒ（ａ）ｕｐｐｅｒｌａｙｅｒ

ａｎｄ（ｂ）ｌｏｗｅｒｌａｙｅｒＩｎＡｓＱＤｓ

　　进一步研究了ＧａＡｓ中间层厚度犱对量子点发

光性质的影响。图５为上下层量子点淀积量均为

２．４ＭＬ、生长温度分别为５１０℃和４８０℃、上层量

子点盖层为Ｉｎ０．１５Ｇａ０．８５Ａｓ，而中间层厚度不同的量

子点样品的室温ＰＬ谱。当 ＧａＡｓ中间层厚度由

８ｎｍ减小至６ｎｍ时，ＰＬ谱峰值波长出现蓝移，并

且强度大幅度下降（为８ｎｍ样品的１／８）。ＰＬ峰值

波长的蓝移可能与紧密堆垛量子点间复杂的应力场
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有关［２４］。ＰＬ谱强度的减弱可能与ＧａＡｓ中间层的

厚度起伏（中间层厚度越薄，这个影响越明显），以及

量子点堆垛造成的ＧａＡｓ中间层材料质量的恶化有

关［２５］。

图５ 不同厚度中间层量子点样品室温ＰＬ谱

Ｆｉｇ．５ ＲｏｏｍｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅＰＬｓｐｅｃｔｒａｏｆｔｈｅＱＤｓａｍｐｌｅｓｏｆ

ｓｐａｃｅｌａｙｅｒｓｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｈｉｃｋｎｅｓｓｅｓ

由于ＰＬ谱的发光峰主要来自上层ＩｎＡｓ量子

点，仅改变上层ＩｎＡｓ量子点的生长温度可以研究

量子点生长温度对光学性质的影响。图６为下层

ＩｎＡｓ量子点生长温度５１０ ℃、ＧａＡｓ中间层厚度

１０ｎｍ、覆盖层为Ｉｎ０．１５Ｇａ０．８５Ａｓ在不同生长温度下

生长的量子点的室温ＰＬ谱。当生长温度由４８０℃

降至４７０℃时，ＰＬ谱峰值波长由１３７３ｎｍ红移至

１３９１ｎｍ，而且ＰＬ谱强度约增强１倍；半峰全宽

（ＷＨＭ）从３０．０ｍｅＶ减小为２６．９ｍｅＶ。ＰＬ谱红

移的主要原因是生长温度降低使量子点高与直径比

增大，同时减小了Ｉｎ／Ｇａ互混和应变弛豫
［１８］。应变

弛豫减小能够减少量子点周围位错使ＰＬ谱强度增

加。ＦＷＨＭ的减小说明量子点均匀性得到提高。

图６ 上层ＩｎＡｓ量子点生长温度不同的样品的

室温ＰＬ谱

Ｆｉｇ．６ ＲｏｏｍｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅＰＬｓｐｅｃｔｒａｏｆｔｈｅＱＤｓｓａｍｐｌｅｓ

ｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｇｒｏｗｔｈｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓｆｏｒｔｈｅｕｐｐｅｒ

　　　　　　　ｌａｙｅｒＩｎＡｓＱＤｓ

为研究Ｉｎ０．１５Ｇａ０．８５Ａｓ盖层中引入Ｓｂ元素后对

量子点发光性能的影响，生长了掺Ｓｂ与不掺Ｓｂ的

两个对比样品，其他条件为上、下两层ＩｎＡｓ量子点

生长温度分别为５１０ ℃和４７０ ℃，ＧａＡｓ中间层

１０ｎｍ。掺Ｓｂ时Ｓｂ的束流值约１３３．３２×１０－７Ｐａ。

从图７所示的量子点室温ＰＬ谱可以看出，掺Ｓｂ后量

子点ＰＬ谱峰值波长由１３９１ｎｍ红移至１４３８ｎｍ，且

ＰＬ谱强度增强３倍。

图７ ＩｎＧａＡｓ（不含Ｓｂ）与ＩｎＧａＡｓＳｂ（含Ｓｂ）盖层

量子点样品室温ＰＬ谱

Ｆｉｇ．７ ＲｏｏｍｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅＰＬｓｐｅｃｔｒａｏｆｔｈｅＱＤｓａｍｐｌｅｓ

ｗｉｔｈＩｎＧａＡｓ（ｗｉｔｈｏｕｔＳｂ）ａｎｄＩｎＧａＡｓＳｂ（ｗｉｔｈ

　　　　　　Ｓｂ）ｃａｐｌａｙｅｒｓ

图８（ａ），（ｂ）为盖层不含Ｓｂ与含Ｓｂ样品ＡＦＭ

图。根据ＡＦＭ软件处理结果，（ａ），（ｂ）样品量子点

平均高度分别为７．７ｎｍ和７．５ｎｍ。量子点密度约

为２×１０１０ｃｍ－２。平均高度小的量子点ＰＬ谱峰值

波长更长说明Ｓｂ引入使量子点应变减小波长红

移。这是因为掺Ｓｂ后形成的Ｉｎ０．１５Ｇａ０．８５Ａｓ∶Ｓｂ盖

层可能对载流子尤其是空穴具有更好的量子限制作

用［２６］，而Ｓｂ作为活性剂可以有效抑制位错和缺陷。

此外，ＩｎＧａＡｓ盖层作为量子点应变减小层，引入Ｓｂ

后其晶格常数与ＩｎＡｓ更接近进一步减小了量子点

应变，使ＰＬ谱峰值波长出现红移
［２７］。ＩｎＧａＡｓ盖层

中引入Ｓｂ可以抑制量子点尺寸的起伏。盖层引入

Ｓｂ后ＦＷＨＭ从３０．０ｍｅＶ减小至２４．８ｍｅＶ说明

Ｓｂ的引入增强了量子点尺寸的均匀性。

４　结　　论

研究了ＧａＡｓ衬底上双层ＩｎＡｓ／ＧａＡｓ／ＩｎＡｓ自

组织量子点的生长和发光物理性质。通过优化

ＩｎＡｓ淀积量、中间ＧａＡｓ层厚度、以及生长温度等，

获得了长波长发光（１３９１～１４３８ｎｍ）的 ＧａＡｓ基

ＩｎＡｓ量子点。对双层ＩｎＡｓ量子点中间的ＧａＡｓ层
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图８ ＩｎＧａＡｓ盖层（ａ）与ＩｎＧａＡｓＳｂ（ｂ）盖层量子点样品的ＡＦＭ表面视图（扫描范围：１μｍ×１μｍ）

Ｆｉｇ．８ ＡＦＭｓｕｒｆａｃｅｉｍａｇｅｓｏｆｔｈｅＱＤｓａｍｐｌｅｓｗｉｔｈ（ａ）ＩｎＧａＡｓａｎｄ（ｂ）ＩｎＧａＡｓＳｂｃａｐｌａｙｅｒ（ｓｃａｎｎｉｎｇｓｉｚｅ１μｍ×１μｍ）

进行原位退火可以显著增强量子点的发光强度并改

善上层量子点的均匀性。在上层ＩｎＡｓ量子点的

ＩｎＧａＡｓ盖层的生长中采用Ｓｂ辅助方法，显著增强

了量 子 点 的 发 光 强 度，而 谱 线 线 宽 减 小 到

２４．８ｍｅＶ，同时保持了量子点的高密度为 ２×

１０１０ｃｍ－２。结果表明双层堆垛量子点可以实现高

密度和长波长发光性质，这为ＧａＡｓ基近红外长波

长器件制备提供了新的材料结构。
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