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分别应用光致发光、电容=电压和深能级瞬态傅里叶谱技术详细研究 /+47自组织量子点样品的光学和电学行
为 ’光致发光温度关系表明 /+47量子点的光致发光热猝火过程机理 ’两步猝火过程的理论较好模拟和解释了相关
的实验数据 ’电容=电压测量表明样品表观载流子积累峰出现的深度（样品表面下约 "##+>处）大约是 /+47量子点
层的位置 ’深能级瞬态傅里叶谱获得的 /+47量子点电子基态能级位置为 /+47导带下的 #?""7@，这与 /+47量子点
光致发光热猝火模型得到的结果一致 ’

!国家自然科学基金（批准号：A##BA##$），国家重点基础研究发展项目（批准号：:;###A$%）和香港科技大学（批准号：03C4DA"%<EFBG）资助的
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" 引 言

由于 /+47自组织量子阱的进展，人们已成功制
备出蓝、绿色光发射二级管（(HPN）和激光二级管
（(PN）［"—%］’多年来人们对量子限制系统的兴趣日益
增加以及宽禁带材料的蓝移量子限制能级在短波长

器件中的应用潜力，促进 /+47量子点相关工作得到
较大的发展 ’但到目前为止，只有少量 /+47量子点
研究工作发表［Q—$］，且局限于 /+47 量子点生长，对
其光学和电学特性的了解较少 ’本工作我们应用光
致发光（G(），电容=电压（!="）和深能级瞬态傅里叶
谱（P(DR4）技术研究分子束外延生长埋嵌在 /+4里
的 /+47量子点结构的光学、电学特性 ’低温（"#3）G(
测量观察到位于 %?;"7@能量位置的光致发光峰，其
强度随温度（高于 A#3）的快速淬火行为 ’由 !=" 获
得表观载流子（电子）浓度积累峰（样品表面下

"##+>处）与样品 /+47量子点层的位置一致 ’ P(DR4
测量（在反向偏压 A?#@下）获得的样品 /+47量子点
电子基态能级位置为 /+47导带下的 #?""7@’

; 实 验

本工作所用的 /+47自组织量子点结构样品是
利用 @: @$#0 1SH生长系统在 42=:*G衬底上生长
的 ’有关样品 /+47量子点生长和表面形貌在相关文
献中已详细论述［$］’用于 G(测量样品 # 的结构如
下：先在 42=:*G衬底上生长 QF+> /+4过渡层，然后
生长 %?;1( /+47，紧接着 %>8+生长间断 ’在生长间
断期间，使用反射高能电子衍射（T0HHP）技术在样
品表面观察到由条纹状到斑点变化的 T0HHP图样，
表明生长间断时间对 /+47 UP形成是非常必要的 ’
最后，将生长时间大约为 "#N的 /+4淀积在样品的
顶端作为盖层 ’对于电学测量的样品 $，先在 42=:*G
衬底上生长 %##+> +V =/+4（WI：" X "#"F O>Y %）过渡层，

然后生长 "##>> +Y =/+4（WI：" X "#"$ O>Y %）垒层和

%?;1( /+47 层，最后再生长 +Y =/+4（WI：" X "#"$

O>Y %）垒层 ’样品 $ 的 /+47量子点密度大约为 ; X
"#FO>Y ;，/+47量子点平均高为 ; X "#+>，/+47 量子
点平均直径 $?# X "#+>，/+47量子点直径与高度比
为 Q?#［$］’把铟球做在经腐蚀露出的 +V =/+4（WI：" X
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!"!#$%& ’）过渡层上作为欧姆接触和面积为 "()%%*

的金点淀积在样品表面 +& ,-+.（/0：! 1 !"!2 $%& ’）作

为肖特基接触用于 !," 和 3456.测量 7 84测量是在
低温下使用 9:,;<激光器 ’*)+%波长的激光作为激
发光源 7激光器最大输出功率为 )%=，光斑直径大
约为 "(!%%，84测量的单色仪为 .>:? )""@，探测器
为光电倍增管 AB"C7 !," 和 3456.测量是在具有高
灵敏度［!"& D（#$ & #%）E #& E !"& )（#$ & #%）］的

FGH,AI< 342""" 系统上完成的 7 !," 测量的信号频
率为 !@9J，施加的微分电压为 ’"%/73456.技术首
先由 =:GKK和 LIKKG+M［#］提出 7它是利用温度函数的
电容瞬态进行傅里叶分析的 345. 技术 7同传统的
率窗和锁相技术相比，具有较高的灵敏度和能量分

辨率 7 3456.测量温度范围为 DD到 ’""L7测量期间
施加到样品上的反向偏压分别为 *("和 C("N，而填
充陷阱的周期性正向脉冲电压则为 "N7

’ 结果和讨论

图 !为样品 % 在不同温度下典型的 84谱 7由
图可见在 !!L时有一很强的 84发射峰，其能级位
置在 ’(*!:N7当温度为 *"—C"L 时该 84 峰强度减
弱缓慢 7若温度升高到 !""L以上，’(*:N 84峰强度
迅速地被淬火，并伴随有一个大的红移出现 7在室温
（’""L）时，红移后的 84 峰（’(!*:N）比 !!L 的
’(*!:N 84 峰强度要低 !"’ 左右 7 图 ! 的插图为
’(*!:N 84峰在 !!L时积分强度和激发功率之间的
依赖关系 7由图可观察到明显的线性关系，这表明低
温（!!L）84峰主要是来自自由激子的发射［!"］7人们
已经把广泛研究的 84发射和温度关系用于解释量
子阱［!!，!*］84淬火机理，旦发现 84热淬火主要与非
辐射载流子从阱到缺陷中心或垒的损失有关 7样品
% 84积分强度与温度关系如图 *所示 7由于低温区
84发射的
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淬火与高温区明显不同，我们应用二步热化过程［B］

来模拟实验数值：这里 )+
I 是热激活能，而 %+ 是量子

点里激子寿命和从量子点到非辐射中心或垒的有效

散射时间的比值 7用于模拟实验数据的激活能在图
*里已标出 7两个非辐射载流子损失通道可用于不
同温区里的 84淬火 7决定低温区淬火过程损失通

道的激活能 )!
I O B"%:N7而 -+.:Q-+.界面态 -+.垒

区里的缺陷态则是影响 -+.: R3K小的热激活能的
主要因素 7决定高温非辐射载流子损失通道的激活
能大约是 )*

I O !’"%:N7通常大多数量子阱的激活能
接近于量子阱 84峰能量和垒禁带宽度差 7而事实
上 -+.:Q-+.系统并不遵守这个普遍的规律 7因为 84
峰能量和 -+. 禁带宽之间的差（)C"%:N）明显大于
上面所获得的激活能 7高温热淬火通道形式可能有
三种：电子,空穴对被热离化到较高缺陷态或电子
（空穴）被热发射到垒的导（价）带 7这里我们忽略了
-+.:和 -+.小的导带不连续量 7可以认为应该是电
子而不是电子,空穴对（或激子）被热发射出量子阱 7
热激活能 )*

I 是相应于量子点里电子基态能级和垒

层导带顶的差 7下面样品的 3456.测量也证明了是
电子被激发到 -+.垒层导带的 7如果是电子,空穴对
被热离化到较高缺陷态，3456.将不会给出相应的
讯号 7

图 ! 样品 %在不同温度下的 84谱（其中 !""，!2"和 ’""L下 84
强度分别放大 )，’"和 )""倍；插图为 !!L时 84积分强度与激光

功率关系）

文献［B］和［!’］证明当量子阱阱宽从 B@4减少
到 ’@4或更小时，84激子峰线宽将急剧增加，表明
跃迁从二维结构到强局域态零维结构 7图 ’为激子
线宽与温度的关系 7 5HSHJITI 激子线形状理论给出
了如下激子线宽的方程式［!B，!)］：

, O %
:-Q*& & ! P ! （*）

在这里，! 是低温时固定的线宽 7除去 *"—)"L温度
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图 ! 样品 ! "#积分强度与温度关系（黑方块）的 $%%&’()*+ ,-./

图（利用二步热淬火过程模拟获得 "0
1 2 345’6和 "!

1 2 0745’6）

范围，我们用 008 时观察获得的 395’6 线宽代替
#，可得到很好的拟合 : $ 是淬火过程中声子参与的
平均能量 : !;5’6计算值非常接近于 <(=’ 705’6 #>
声子能量 :
我们也注意到在 !?—?48 温度范围里半高宽

（@ABC）减少了几个 5’6:这个现象在!D"［3］和#D
$［09］半导体量子点结构中也观察到 :A*［3］认为这是
由量子点大小与激活能相应关系决定的 :即在某一
温度，"#峰高能量边淬火要比低能量边要快，导致
发射峰变窄 :当温度从 ?4到 0?48增加时，E*［9］观察
到 F($+量子点明显的 @ABC变窄现象 :他认为低温
宽的线宽主要是由 F($+岛大小波动引起的量子点
局部能量极小值分布决定的 :随温度增加，热化的载
流子能够弛豫一个较长距离，并找到局部能量极小

值，导致线宽的收缩 :温度进一步上升，电D声子散射
和热分布将成为主要的，结果 @ABC随温度增加而
变宽 :考虑到温度低于 948的 "#淬火过程，我们认
为热化过程是 @ABC变窄的主要原因，高能量边 "#
峰淬火相对于低能量边要快，导致发射峰变窄 :
用于电学特性测量样品 $（具有 044(5 <(= 盖

层）典型的 "#谱如图 3 所示 :由图可见，<(=’ 量子
点发射峰（ G 7:00’6）叠加在 <(=盖层中与深能级有
关的宽发射峰（ G 7: 4’6）上 :虽然 7H00’6 <(=’量子
点发射峰强度随温度增加快速降低，大约在 0448时
淹没在 <(=中与深能级有关的发射峰里 :但 <(=’量
子点发射峰位置则几乎没有变化 :正是因为它们不

同的温度依赖关系，我们可以把它们区别开 :具有
044(5 <(=盖层样品 $ 的 <(=’量子点发射峰相对
于 0(5 <(= 盖层样品 ! 有大约 0445’6 红移 :这可
能与样品结构上的变化或者厚的盖层引起的限制势

差别造成的 :

图 7 样品 ! 的半高宽与温度的关系曲线（实线为应用（!）式模

拟的结果）

图 3 不同温度下样品 $的 "#谱（箭头所示为来自量子点层的

发射，而较宽的峰为来自 <(=层）

有关研究工作表明，在 <(=’生长过程中虽然其
表面能够生长 =’［0I］或 =’>!

［0J］纳米团，但 =’纳米团
的 "#发射峰位置在 0H9;—0H;0’6之间 : <(=’氧化
对 =’>! 形成的影响也可以忽略，这是因为样品 ! 和
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! 的 !"#$量子点层均是由 !"#盖层保护的 %因此不
存在形成 #$ 或 #$&’ 纳米团代替 !"#$ 量子点的可
能性 %
虽然 ()谱可以决定量子点中激子和电子*空穴

对跃迁能量，但它不能提供关于相对于基体材料带

隙结构的量子点能级信息 %我们通过选择适当的 "
型肖特基二极管结构，利用 +,-*./0 1)2333系统进
行 "*#［45］和 1)67#［’3］测量研究 !"#$量子点的电子
结构 %样品表面纵向深度的表观载流子浓度（$"#）

分布可由（8）式获得［’4］

$"#（%）9
’

&’· ’·!·!3

0
0(

4
"( )[ ]’

:4

，（8）

式中 % 为空间电荷层厚度，& 为样品结面积，’ 是
电子电荷，!和!3 分别为介质和真空的介电系数 %
而空间电荷层厚度 % 则可从（;）式获得

%（#）9 !!3 &
"（#）% （;）

图 < 样品 !表观载流子浓度分布和反向偏压与耗尽层深度关

系曲线（当反向偏压 ;=<>，!"#$量子点落在耗尽层里）

图 < 为 !"#?!"#$ 量子点结构的肖特基二极管
样品 ! 上施加的反向偏压（实线）和表观载流子浓
度分布（虚线）与耗尽层深度关系曲线 %它清楚表明
样品表观载流子积累峰出现在样品表面下约 433"@
处，而这正是 !"#$量子点层的位置 %由图还可看到
反向偏压大约为 ;=<>时，耗尽层深度为 !"#$量子
点层位置 %通过改变施加在样品上反向偏压（小于和
大于; = <>），应用1)67#技术，可研究没有!"#$量

子点层和包含有 !"#$量子点层的信息 %典型的 !"#?
!"#$量子点结构肖特基二极管的 1)67# 谱如图 A
所示 %在样品上施加的反向偏压分别为 ’ 和 A>%当
反向偏压为 ’>时，仅能探测到来自 !"#：BC盖层的
信息 %可观察到两个电子陷阱 )4 和 )’ %由 BDDE$",FG
HC-IG获得的电子陷阱的激活能分别为导带下的
3=’4和 3=85$>%我们的工作［’’］已表明，)4 和 )’ 分

别与 !"# 中铝掺杂有关 %当样品施加反向偏压为
A>，由图 <可知，其耗尽层将包括 !"#$量子点层 %反
向偏压 A>的 1)67#谱中除 )4 和 )’ 电子陷阱外，

在 53J附近明显可观察到一个附加的电子发射峰，
其激活能为 3=44$>%它就是 !"#$量子点的电子发射
峰，即电子从 !"#$量子点导带中的基态发射到 !"#
垒层导带 %因此 !"#$量子点导带中基态能级位置大
约是 !"#垒层导带下的 3=44$>处 %这与 ()强度热
淬火模型计算的结果接近 %

图 A 样品 !的 1)67#谱，当反向偏压为 A=<>时，相应于 !"#$
量子点层的附加的电子发射峰出现

; 结 论

应用光学和电学方法研究 8=’K) !"#$ 量子点
性质 %低温时自由激子发射能量位置为 8=’4$>%由
1)67#测量确定的 !"#$量子点基态电子能级为 !"#
导带下的 3=44$>，它与模拟 ()发射淬火过程得到
的热激发能非常接近 %

848’期 卢励吾等：分子束外延生长 !"#$自组织量子点光、电行为研究
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