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等离子体增强InAs单量子点荧光辐射的研究∗

王海艳 窦秀明 倪海桥 牛智川 孙宝权†

(中国科学院半导体研究所, 半导体超晶格国家重点实验室, 北京 100083)

( 2013年 8月 30日收到; 2013年 10月 10日收到修改稿 )

通过测量光致发光 (PL)谱、PL时间分辨光谱及不同激发功率下PL发光强度, 研究了低温 (5 K)下等离
子体对 InAs单量子点 PL光谱的增强效应. 采用电子束蒸发镀膜技术在 InAs量子点样品表面淀积了 5 nm厚
度的金膜, 形成纳米金岛膜结构. 实验发现, 金岛膜有利于量子点样品发光强度的增加,最大PL强度增加了
约 5倍, 其主要物理机理是金岛膜纳米结构提高了量子点 PL光谱的收集效率.
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1 引 言

半导体量子点是一种三维尺寸都受限的量子

结构, 这种结构限制了载流子的空间分布和运动,
从而具有一些独特的物理性质, 如分立的能级、态
密度类似于 δ函数等 [1]. 量子点在单光子发射器件
方面具有很好的应用前景.

金属纳米结构的表面等离子体共振模式拥有

丰富而独特的物理性质, 使光场局域在亚波长尺
寸范围内, 具有强烈的局域化电磁场增强效应 [2].
改变金属的纳米尺寸可以调节表面等离子体的共

振波长 [3,4], 已有报道观察到表面等离子激射现
象 [5,6]. 金属纳米结构可以改变光场的辐射方向,
形成光场的定向发射 [7−9]. 因此, 金属纳米结构被
广泛应用于研究激发光场增强、荧光发射耦合及其

与偶极发光间的相互作用, 如利用塔姆等离激元
模式 [10,11]、纳米颗粒 [12,13]、纳米天线 [14−16]、金属

膜 [17,18]、纳米结构 [19]和等离子体共振腔 [20,21]等

提高量子点的荧光辐射强度、形成荧光定向发射、

提高荧光收集效率等.同时, 金属纳米结构也会减
小荧光的寿命, 减弱荧光发光强度或造成荧光的猝
灭 [22]. 最近, Pavaskar等 [23]研究了5 nm厚的金岛

膜和银岛膜的表面拉曼增强效应, 其增强因子分
别为 16和 19. Pfeiffer 等 [24] 利用金属纳米颗粒与

GaAs 单量子点之间的耦合研究了金属纳米结构对
量子点光致发光 (PL)机理的影响. 研究发现: 当纳
米结构仅与激发光场共振时, 量子点荧光寿命保持
不变; 当纳米结构与量子点荧光共振时, 可提高量
子产率, 同时量子点荧光寿命减小.

本文利用电子束蒸发镀膜技术在量子点样品

表面淀积了 5 nm厚的金岛膜, 在低温 (5 K) 下, 分
别测量了有无金岛膜的 InAs 单量子点的PL谱、
PL 时间分辨光谱及不同激发功率下的荧光强度,
分析了 5 nm厚的金岛膜对 InAs 单量子点荧光增
强的物理机理.

2 实 验

量子点样品结构如图 1 (a)所示, 通过分
子束外延方法在GaAs 衬底上生长了 20对
Al0.9Ga0.1As/GaAs 组成的分布布拉格反射镜,
InAs量子点处于 2λ GaAs 腔 (腔长为 2λ)的波腹
位置. 量子点的密度非常低, 每平方微米内小于 1
个量子点, 因此可以通过显微光谱系统分别测量单
个量子点. 采用电子束蒸发镀膜技术在量子点样品
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表面淀积了 5 nm厚的金膜, 并利用扫描电子显微
镜 (SEM)观测样品表面的形貌, 结果如图 1 (b)所
示. 从图 1 (b)可以看出, 5 nm厚的金膜呈岛状分
布, 间隙在 10 nm左右, 金岛尺度分布从若干纳米
到几十纳米.

在低温 PL 光谱实验中, 量子点样品置于无
液氦低温光学恒温器中, 温度为 5 K. 激发光源为
PicoQuant公司生产的 LDH型连续或脉冲工作模
式的半导体激光器, 波长为 640 nm, 脉冲重复频
率为 80 MHz. 光谱测量采用共聚焦显微系统, 物
镜的数值孔径为 0.5, 光谱测量由 500 mm的光谱
仪和 Si-电荷耦合器件探测器完成. 单光子时间分
辨光谱采用单光子时间关联技术, 单光子探测器
为Perkin Elmer公司生产的SPCM-AQR-14型单

光子雪崩二极管.

3 实验结果与分析

为了研究金属表面等离子体对 InAs 单量子点
发光强度及发光寿命的影响, 本文分别测量了有金
岛膜和无金岛膜的单量子点样品的荧光光谱、荧光

时间分辨光谱和不同激发功率下量子点的荧光光

谱. 图 2 (a)和 (b)分别是在低温 (5 K)下测量得到
的有金岛膜和无金岛膜的单量子点的荧光光谱, 激
发功率都是 0.2 nW. 实验结果显示, 有金岛膜的量
子点样品的发光强度远大于无金岛膜的量子点样

品的发光强度, 说明金岛膜对量子点的发光有很大
的影响.

GaAs, 300 nm

GaAs, 65.33 nm

Al0.9GaAs, 77.4 nm

20

Al0.9GaAs, 77.4 nm

GaAs, 130.66 nm

InAs 

GaAs, 130.66 nm

100 nm
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图 1 量子点样品的结构和表面形貌 (a) 样品结构示意图; (b) 样品表面 SEM照片
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图 2 InAs单量子点的PL光谱 (a) 有金岛膜量子点样品的PL光谱; (b)无金岛膜量子点样品的PL光谱

图 3 (a)—(c)给出了测量得到的量子点的PL
时间分辨光谱, 其中图 3 (a)和 (b)是有金岛膜的量
子点的实验结果, 图 3 (c)是无金岛膜的量子点的
实验结果. 图中空心圆为测量系统的时间分辨响
应曲线, 用单指数拟合得到测量系统的时间分辨
率为 300 ps; 实心圆为量子点的荧光强度衰减曲
线. 从图 3 可以看出, 有金岛膜的量子点样品的
荧光寿命变化较大, 有些量子点的发光寿命接近

于测量系统的时间分辨率 (如图 3 (b)所示的量子
点QD2), 有些量子点的发光寿命远大于测量系统
的时间分辨率, 与无金岛膜量子点的发光寿命相
当, 如图 3 (a)和 (c)所示. 为了得到量子点的实际
发光寿命, 需要对测量得到的量子点荧光衰减曲线
进行去卷积计算, 图 3 (d)分别给出了去卷积后无
金岛膜的量子点样品 (8个量子点, 图中用空心圆表
示)和有金岛膜的量子点样品 (8个量子点, 图中用
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实心圆表示)的荧光寿命. 实验结果显示, 无金岛
膜的量子点的荧光寿命分布在 600—840 ps, 如典
型的两个量子点荧光寿命为 840 ps (QD6), 660 ps
(QD7). 而有金岛膜的量子点的荧光寿命变化较

大, 分布在 270—740 ps, 如典型的 5个量子点荧光
寿命为500 ps (QD1), 270 ps (QD2), 670 ps(QD3),
490 ps(QD4), 690 ps(QD5). 这说明金岛膜对量子
点的复合发光过程有较大的影响.
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图 3 有金岛膜和无金岛膜的量子点的荧光时间分辨光谱和荧光寿命 (a) 有金岛膜的量子点样品QD1的荧光时
间分辨光谱; (b) 有金岛膜的量子点样品QD2的荧光时间分辨光谱; (c) 无金岛膜的量子点样品QD6的荧光时间分
辨光谱; (d) 16个有金岛膜和无金岛膜的量子点样品的荧光寿命

图 4给出了量子点PL光谱的荧光积分强度
随激发功率的变化, 其中QD1—QD5为有金岛膜
的量子点样品, QD6和QD7为无金岛膜的量子点
样品, 这里量子点QD1—QD7的发光波长分布从
900—920 nm, 由于光谱测量系统中的一些器件 (探
测器、光栅等)对不同波长的探测效率不同, 图 4给

出的实验数据是考虑到此因素后的修正结果. 量
子点QD1—QD5的发光波长分别是 906, 913, 905,
918, 905.4 nm. 从图 4可以看出, 发光波长较短的
量子点QD1和QD3的光谱积分强度较强, 发光波
长较长的量子点QD2 和QD4的光谱积分强度较
弱, 另外, 对于发光波长较短的量子点QD5, 其光
谱积分强度与无金岛膜的量子点光谱积分强度接

近.在相同的激发功率 (0.2 nW)下, 有金岛膜的量
子点样品 (QD1, QD3)的PL 光谱积分强度明显大
于无金岛膜的量子点样品 (QD6, QD7) 的PL光谱
积分强度, 而它们对应的荧光饱和激发功率基本
相同, 约为 0.4 nW. 但是, 有金岛膜的量子点样品

的荧光强度比无金岛膜的量子点样品的荧光强度

大 5.5倍 (QD1)或 2.8 倍 (QD3). 实验还发现金岛
膜对量子点发光强度起抑制作用, 如量子点QD2
的饱和激发功率约为 1 nW, 远大于量子点QD1和
QD3的饱和激发功率, 且其发光强度远小于量子
点QD1和量子点QD3的发光强度. 此外, 我们还
发现金岛膜对有些量子点 (量子点QD4和QD5)的
PL光谱没有明显影响.

实验中测量得到的量子点 PL 光谱强度 IPL

正比于光激发产生的载流子浓度N (在激光场的激
发功率 Pexc小于饱和激发功率条件下, N正比于
Pexc)和激子复合发光概率 1/τr (τr 为激子的复合

寿命), 即 IPL ∝ N/τr. 因此, 对于无金岛膜耦合的
量子点样品, 其本征激子复合发光寿命约为 700 ps
(图 3 (d)), 在相同的激发功率下 PL光谱强度及饱
和激发功率在同数量级, 如图 4所示的量子点 QD6
和 QD7 的实验结果. 对于有金岛膜的量子点样品
QD1, QD2 和 QD3, 测量得到的量子点发光寿命、
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图 4 量子点荧光积分强度随激发功率的变化

发光强度和饱和激发功率均受到金岛膜的调制作

用. 这主要表现在以下三个方面: 一是局域激光场
增强 [24], 金岛膜纳米结构允许光场被局域在亚波
长尺寸内, 尤其在某些尖角或者狭缝处, 增加了电
场局域化强度, 将导致饱和激发功率降低; 二是量
子点偶极跃迁与金岛膜耦合导致荧光寿命减小, 属
于激子的非辐射复合过程, 同时发光能量被金岛膜
吸收而损耗 [22], 导致发光强度减小及饱和激发功
率增加; 三是金岛膜结构作为量子点发光的定向耦
合输出天线, 增加了PL 收集效率, 从而得到较高
的光谱收集效率 [15], 但对饱和激发功率和荧光寿
命的影响较小. 金岛膜与量子点发光的耦合与量子
点的发光波长和量子点样品中金岛膜的具体纳米

结构有关. 不同量子点对应的金岛膜的纳米结构不
同, 直接影响量子点的发光寿命和荧光收集效率.
综合分析图 3和图 4所示的量子点QD1和QD3 的
寿命、荧光收集效率和饱和激发功率可知, 量子点
QD1 和 QD3 的发光寿命接近于无金岛膜结构的
量子点样品的寿命, 分别是 500和 670 ps, 同时其
饱和激发功率也与无金岛膜结构的量子点样品相

同, 约为 0.4 nW, 只是发光强度有明显的增加, 荧
光饱和积分强度分别是无金岛膜的量子点荧光饱

和积分强度的 5.5倍和 2.8倍. 因此, 我们认为荧
光增强效应的主要物理机理是金岛膜结构作为有

效的量子点发光的定向耦合输出天线增加了量子

点的PL 收集效率, 从而得到较高的光谱收集效率.
实验发现, 多数量子点光谱测量得到的统计结果显
示金岛膜结构主要是增强了量子点光谱的收集效

率, 提供了一种有效制备明亮的单光子源的方法.
同时也观察到少量像QD2一样的量子点存在着发
光寿命变小 (约为270 ps)、饱和激发功率增加 (约为
1 nW)、总的荧光强度变弱的现象. 这是因为其发
光能量被金岛膜吸收而损耗, 无辐射复合起主要作

用. 另外, 还观察到了一些不受金岛膜影响的量子
点, 如量子点QD4, QD5, 其荧光寿命、饱和功率以
及 PL 谱积分强度都与无金岛膜的量子点的相应
结果相当.

4 结 论

利用电子束蒸发镀膜技术在 InAs量子点样品
表面蒸发了 5 nm厚度的金岛膜, 分别测量了有金
岛膜和无金岛膜的单量子点的PL谱、PL时间分辨
光谱及不同激发功率下的荧光强度. 实验结果显
示, 金岛膜对量子点发光寿命、发光强度和饱和激
发功率有一定的调制作用. 量子点统计测量结果证
实金岛膜纳米结构有利于提高量子点PL光谱的收
集效率. 这为制备明亮的单光子源提供了一种有效
的方法.
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Abstract
Photoluminescences (PLs), time-resolved PL spectra, and PL intensities each as a function of excitation power

from plasmon-enhanced single InAs quantum dots (QDs) are measured for studying the effect of photoluminescence
enhancement at a low temperature of 5 K. The 5 nm gold films are deposited on the surface of InAs QD sample by
using electron beam evaporation technique, which form nano-gold island membrane structures. It is found that the gold
island film is conducive to the enhancement of QD PL intensity and the maximal PL intensity increases up to about 5
times the PL intensity without gold island film. The physical mechanism of the PL increase is that the gold island film
nanostructure can improve the QD PL collection efficiency which is very important for realizing the bright single photon
sources.
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