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采用有效质量近似方法研究了量子点的激发态光致发光峰的展宽问题 * 对尺寸不均匀分布下量子点各能级

发光峰与平均尺寸量子点发光峰的能量偏差进行了计算，定性地描述了尺寸分布对量子点基态和激发态发光峰展

宽的影响 * 研究表明，量子点的高度、直径以及体积等不均匀分布使量子点具有不同的垂直、平面方向的量子束

缚 * 这两种量子限制的相互作用决定了量子点激发态发光峰的宽度相对于基态发光峰的大小 * 在各种不同性质的

尺寸分布下，量子点激发态发光峰的展宽有可能大于、等于或小于基态发光峰的展宽 *
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, = 引 言

半导体量子点的研究已引起了广泛的关注，因

为它具有不同于半导体体材料结构的物理特性，更

重要是在光电器件方面有着广阔的应用前景［,，"］*
目前较为常用的量子点制作工艺主要为外延方法，

即自组织生长模式（>/?）*这种方法的优点是可以获

得没有缺陷的准零维结构，同时量子效率也比较高，

但是不可避免地会产生量子点的尺寸非均匀分布，

不能得到统一尺寸的量子点［%，’］* 尽管人们做了很

多工艺上的改进，但是尺寸分布的不均匀性仍达到

,#@左右，使得量子点的光致发光（AB）峰并没有表

现出!函数特性，而呈一定的展宽 *这会对量子点激

光器的应用性能产生影响 * 目前已经有不少的报道

关注 于 量 子 点 基 态 荧 光 峰 展 宽 与 尺 寸 分 布 的 关

系［&，)］，但是对于量子点更高能级的激发态发光特性

与尺寸分布的关系并没有详尽的研究报道 *
由于量子点的三维受限，量子点内具有分裂能

级，激发态上载流子有可能进行辐射复合，使得量子

点激发态的光发射在 AB 和电致发光实验中均同时

观察到 * 在较高的激发功率下，可以观察到量子点

包括基态和激发态的多能级 AB 峰 * 在目前的实验

报道中，量子点各激发态的 AB 峰的展宽与基态发

光峰的展宽的比较具有较大的争议 * B8C9 等［(］研究

了 D9E5FG1E5 量子点内子能带间跃迁 AB 谱，在对实

验结果分析过程中，发现量子点内不同子能级发光

峰均具有相同的展宽 * 但据 HI 等［$］对 D9E5FG1E5 量

子点的吸收谱进行理论计算时，计算结果表明了

基态和各 激 发 态 的 能 级 展 宽 不 同，较 高 的 能 级

对应着较大 的 展 宽 * 此 计 算 结 果 被 GJI9K0199 和

L829J2675KCJMM 等［N，,#］验证，他们的实验结果指出，相

对于基态能级发光峰宽度，D9G1E5FG1E5 量子点激发

态能级 AB 谱发光峰具有较大的展宽 * 同时 O1;71328
等［,,］报道了相对 D9E5FG1E5 量子点的基态发光峰，

较高 能 级 的 激 发 态 AB 谱 峰 具 有 更 小 的 半 高 宽

（PQLR）* 这些矛盾的理论和实验结果尚末得到清

晰明确的解释 * 本文采用了有效质量近似方法，研

究了量子点的尺寸分布对各能级发光峰展宽的影

响，定性地分析了量子点激发态 AB 谱展宽与基态

发光峰展宽的关系，对目前这些矛盾的实验结果进

行了统一解释 *

" = 理论模型

为了研究量子点基态和激发态 AB 峰展宽的关

键因素，我们计算了 D9E5FG1E5 量子点结构参数相

对平均尺寸的少量涨落对发光能级的影响 * 如图 ,
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中所示，量子点形状为球冠状，中心为 ! 点 ! 浸润

层的厚度取为 "#$% &’! 根据有效质量近似，量子点

体系的三维薛定谔方程如下［()］：
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,!（ "，"，#）- &!（ "，"，#）!
在 .&/0 量子点内 $1 - "，23/0 势垒中 $1 - $" ! 这里

$" 是 .&/0，23/0 带阶的不连续值，并且已经包括了

应变的作用，其详细计算方法见文献［(，)］!

图 ( 量子点各能级相对于平均尺寸各能级发光峰的能量偏

差［4，((］ （3）’ - )% &’，（5）( - $ &’

量子点的波函数可以写为

!（ "，"，#）-（(6 )!#）17)"*"（ #）+)（ "）!
这里，*"（ #）是量子点径向坐标 " 的函数，波函数 *"

和 +) 是角动量 ) 的函数，

* !
!#) + $1（ "，#[ ]） *"（ #）- &"（ "）*"（ #），

* (
") " !

!""
!
!" * )( )) + &"（ "[ ]） +)（ "）- &+)（ "）!

在具体计算中，我们将量子点在径向分成 , 个

柱状单元，每一柱状单元离量子点 # 轴的距离为 " !
每一单元均可在 # 方向应用求解一般量子阱本征能

级的方法求得能量 &"（ "）! 根据势能 &"（ "），角动量

) 对应的径向波函数均可精确求解 ! 对应于每一个

势能 &"（ "），径向波函数可以表示为

$（ "）- -. （ /. " " " /.+(），

-. - &"（ "）!
同时，"" . " ,，/" - "，/,+( - 8，/. 9 /.+(，-. 9
-.+( ! 对应于能量 &"（ "）和角动量 ) 的波函数可

写成

+) - 0.1（2."）+ 3.4（2."） （ /. " " " /.+(）!
这里，2). - : & * -. :，（1，4）是贝塞尔方程对 !如果

& ; -. 则为（<)，=)）；如果 & 9 -. 则为（>)，.)）! 根

据波函数及其导数的连续性，运用波函数的边界条

件，我们可以求得量子点中载流子的本征能量 !
在计算中，.&523( * 5 /0623/0 的禁带宽度、电子

有效质量和重空穴有效质量分别取以下的值：

( !$"? * (!%4（( * 5）+ "!@4$（( * 5）)，

)1 - " !"A4 * "!"%%5，

)BB - " !@% * "!"445 !

@ # 结果分析

=C 等［?］计算了尺寸具有高斯分布的量子点体

系的吸收光谱及各能级吸收峰的展宽 ! 他们在计算

中仅采用了理想的立方体量子点，即量子点在空间

三个方向的边长相等，并且假定异质结界面的势垒

无限高 ! 计算结果显示，量子点发光峰的 DEFG 正

比于发光峰的能量 ! 相对于基态发光峰，因为激发

态具有较大的能量，故激发态发光峰的峰形较宽，即

发光峰的 DEFG 较大 ! 同时，能量越高的激发态，其

发光峰的 DEFG 也就越大 ! 但是 =C 等的理论模型

存在明显的缺陷，在他们的计算中，量子点被简化成

一个理想的立方体，三个方向上的量子限制完全相

同，并且量子点的形状保持不变，即量子点只存在体

积分布 ! 但实际上采用 HI> 方法生长的量子点，由

于生长时采用的温度、束流、组分等各因素的影响，

量子点的形状并不确定 !大部分量子点并不是理想

的立方体，沿生长方向的尺寸远小于生长平面内的

尺寸，量子点在垂直方向和平面方向的量子限制并

不相同 ! 同时量子点尺寸分布情况比较复杂；受生

长条件的影响，目前报道的量子点存在高度、半径以

及体积等各方面的分布 ! 2JC&K’3&& 等［L］报道了金
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字塔状的量子点形状基本不变，即平面尺寸（!）和

垂直高度（"）的比值 #（# ! ! ""）保持不变 # 虽然

没有明确报道 # 值的大小，但他们指出其量子点各

方向的尺寸分布是一致的，即量子点具有体积分布 #
$%&’%()* 等［++］生长的球冠状量子点则保持水平直径

! 为 ,- ./ 不变，垂直高度 " 从 ,0, ./ 变化至 10+
./，即仅仅是 " 具有分布 # 2*3. 等［4］的量子点主要

是 ! 存在分布 # 由于尺寸分布的复杂性，造成了不

同性质量子点的各发光峰具有不同的展宽 # 表 + 列

出了这些文献中报道的量子点的空间尺寸分布的特

征和各能级发光峰的 5678# 由表 + 可见，量子点

不同性质的尺寸分布造成各能级发光峰的展宽各不

相同；相对于基态能级发光峰的展宽，激发态能级发

光峰分别为较宽、较窄，甚至相等 #

表 + 量子点的尺寸分布及各能级发光峰的展宽［［4，9，+:，++］

量子点

形状
尺寸分布特征

5678"/*;

!$: !$+ !$, !$1

金字塔
# 为常数，体积存在

尺寸分布
<: =+ +:>

球冠状
# 为常数，体积存在

尺寸分布
-, <> 4, 9:（ ? ,）

截顶球

冠状

直径不变，高度存在

尺寸分布
-:（ ? ,）,>（ ? ,）,4（ ? ,）

球冠状
高度不变，直径存在

尺寸分布
1- #= 1- #= 1- #= 1- #=

为了对表 + 中的实验结果作出进一步解释，分

别对文献［4，++］报道的量子点各能级进行了计算

（图 +）# 图 + 中的各能级偏差（!$ ! $ @ $:，$: 为

平均尺寸量子点的能级，$: 及 $+，$,，$1 分别为

量子点基态以及第一、第二、第三激发态能量）直接

对应于量子点发光峰的 5678# 由图 +（%）中可以看

出，对于 $%&’%()* 等［++］报道的量子点，垂直高度 " 从

,0, ./ 变化至 10+ ./，平均高度为 ,09 ./，其各能级

发光峰的能量偏差与表 + 中报道的 5678 基本一

致，分别为 -,，,> 和 ,- /*;# 量子点的垂直尺寸分

布造成了基态发光峰的展宽大于各激发态发光峰展

宽，激发态能量越大发光峰展宽就越小 # 同时，2*3.
等［4］报道的量子点高度不变，仅存在直径分布 #虽然

文献［4］中并未具体报道量子点直径分布的范围，但

由图 +（A）可以看出，在较大的直径分布范围内，量

子点基态和激发态发光峰展宽均基本相同 #
正如表 + 所列，由于量子点尺寸分布的复杂性，

造成了量子点荧光峰展宽的不规律性 # 相对于基态

发光峰的展宽，量子点激发态荧光峰的展宽应该具

有不同的结果，下面就不同性质的尺寸分布分别进

行计算讨论，并解释此现象 #
图 , 给出了当 # 和 ! 分别为常数时，相对于平

均高度 ":，量子点有效束缚势能的变化（量子点的

有效束缚势由量子点的垂直高度决定［+,］）# 由图 ,
可以看出，量子点的能级受其有效束缚势和平面尺

寸 ! 两方面的影响，即量子点能级受垂直和平面方

向量子限制的共同影响 # 当量子点的尺寸偏离平均

值时，其 有 效 势 和 ! 的 变 化 对!$:（!$+，!$,，

!$1）产生影响，同时还对量子点各能级发光峰的展

宽产生影响 # 如图 ,（%）所示，当 # 值不变、" 偏离

": 时，量子点的有效束缚势和平面尺寸均发生变

化，即垂直方向和平面方向束缚势能均发生改变 #
由图 ,（A）可知，当 ! 值保持不变、" 偏离 ": 时，量子

点的垂直方向有效束缚势能发生改变，而平面尺寸

并不变化 # 在这两种不同性质的尺寸不均匀分布

下，势能的不同变化将对量子点的基态和激发态能

级偏差产生不同影响 #

图 , 量子点的有效束缚势能 （%）# 为常数，（A）! 为常数

图 1 给出了当 # 值保持不变、量子点平均高度
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图 ! 量子点各能级相对于平均尺寸（!" # $%$ &’）量子点各能

级的能量偏差 （(）" # )，（*）" # +，（,）" # -"

为 $%$ &’、高度 分 布 从 !%" 到 .%" &’ 的 情 况 下，

!#"，!#-，!#/，!#! 的变化情况 0 由于实验生长

的量子点一般为扁平状，所以在计算中我们取 " 值

最小为 / 0 由于 " 值为常数，由图 ! 可以看出，当 "
取不同值时，量子点高能级激发态的能量偏差均大

于低能级的能量偏差，即量子点激发态发光峰的展

宽均大于基态发光峰的展宽；量子点激发态能量越

高发光峰的展宽就越大 0 此结果与 123&4’(&& 等［5］

的 67 谱结果一致，同时也与 83 等［.］的计算结果相

同 0这说明当 " 取同一值时，有效束缚势和 $ 的共

同作用使得!#" 一直小于!#-（!#/，!#!）0
由图 ! 还可看到：当尺寸分布范围较小时，量子

图 ) 量子点各能级相对于平均尺寸（!" # $%$ &’）量子点各能

级的能量偏差 （(）$ # ! &’，（*）$ # ) &’，（,）$ # + &’

点在高能和低能方向的尺寸偏差相近，即量子点的

67 峰谱形较为对称，按照 9:;& 等［-!］的计算，应为高

斯线型 0当尺寸分布范围较大时，由于小尺寸量子点

的各能级改变量大于大尺寸量子点，量子点在高能

方向的能量偏差明显大于低能方向，即量子点发光

峰线型在高能边具有肩型，67 谱的线型偏离高斯线

型 0 以 " # ) 为例，相对于平均高度 $%$ &’，高度为

!%" &’ 的量子点基态能量偏差高达 -/" ’;<；而高度

为 .%" &’ 的量子点，其偏差仅为 ). ’;<0 因此，量子

点的尺寸分布越大发光峰展宽越大，其峰形分布也

越不对称 0
实验生长的量子点有可能只是某一方向上存在

尺寸分布，图 ) 计算了量子点直径保持不变、垂直高

.$.$ 物 理 学 报 $) 卷



度在 ! 到 " #$ 之间，量子点!!%，!!&，!!’，!!!
的变化情况 ( 由于量子点的直径分布造成的有效束

缚势的变化与此情况的作用类似，故不再讨论 ( 当

" 保持不变时，量子点的有效束缚势对!!% 和!!&
（!!’，!!!）的影响较为复杂 ( 当 # 从 )*) #$ 增加

至 " #$ 时，若 " 较小，!!%（!!&，!!’，!!!）分别为

!+ $,-（.’，./，)’ $,-），即量子点内激发态能级展

宽明显大于基态能级展宽，如图 .（0）所示 ( 当 " 较

大时，!!%（!!&，!!’，!!!）分别为 .1 $,-（.&，!/，

’" $,-），量子点激发态能级展宽均小于基态能级展

宽，如图 .（2）所示 (当 " 取某些数值时，!!%（!!&，

!!’，!!!）分别为 .& $,-（.’，.!，.! $,-），量子点

各能级的变化量基本一致，即量子点内激发态能级

的 34 峰展宽有可能等于其基态能级的 34 峰展宽，

如图 .（5）所示 (此结果与 4,6# 等［/］的报道相似 (

. * 结 论

量子点基态及各激发态发光峰展宽均是由于量

子点的尺寸分布造成 (目前的文献报道对量子点激

发态各能级发光峰展宽与基态展宽的实验值对比颇

不一致 ( 由于生长条件的复杂性，量子点分别具有

垂直高度、平面直径、体积等各方面的较为复杂的尺

寸分布 ( 本文采用有效质量近似，定性计算了不同

性质的尺寸分布造成量子点各能级发光峰的展宽 (
计算结果表明，由于量子点尺寸分布的性质不同，相

对基态发光峰，激发态发光峰的展宽并不单一，它有

可能大于、等于或小于基态发光峰的展宽 (

［&］ 70#8 9 :，;<,# = >，4? @ ’%%) $%&’ (#)* ( +,- ( !" ’’//（ A#

;<A#,B,）［汤乃云、陈效双、陆 卫 ’%%) 物理学报 !" ’’//］

［’］ 70#8 9 :，CA : 4，;<,# = > .& ’/ ’%%) $%&’ (#)* ( +,- ( !" ’+%.
（A# ;<A#,B,）［汤乃云、季亚林、陈效双等 ’%%) 物理学报 !"

’+%.］
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